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Figure V-27 Simulation vs Expérience: étape 3 de la méthode de calibration. Courant (F)LIMM sur un film de BOPP 10	μ݉ d'épaisseur
 métallisé par une électrode supérieure d'or de 150	݊݉ soumis à 100	ܸ. En symboles pleins ou en trait continu sont affichés
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Figure V-28 Simulation vs Expérience: étape 4 de la méthode de calibration. Courant (F)LIMM sur un film de BOPP 10	μ݉ d'épaisseur
 métallisé par une électrode supérieure d'or de 150	݊݉ soumis à 100	ܸ. En symboles pleins ou en trait continu sont affichés
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Figure V-29 Comparatif des courants expérimentaux (F)LIMM sous champ sur un film de BOPP 10	μ݉ d'épaisseur métallisé par une
 électrode supérieure d'or de 150	݊݉ et soumis à 1	ܸ݇, 1,4	ܸ݇, 1,8	ܸ݇, 2,2	ܸ݇ et 2,6	ܸ݇. En symboles pleins sont affichés
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Figure V-30 Courants expérimentaux (F)LIMM sous champ acquis lors de la dépolarisation (ܸ݄ݐ ൌ 0ܸ) ou volt-off qui a suivi chaque
 phase de polarisation de à 1	ܸ݇, 1,4	ܸ݇, 1,8	ܸ݇, 2,2	ܸ݇ et 2,6	ܸ݇ sur un film de BOPP 10	μ݉ d'épaisseur métallisé par
 une électrode supérieure d'or de 150	݊݉. En symboles pleins sont affichés Ըሺܫሻ et en symboles creux Աሺܫሻ  . . . . . . .175 
Figure V-31 Profils de charge d'espace en phase de dépolarisation (ܸ݄ݐ ൌ 0	ܸ) ou volt-off qui a suivi chaque phase de polarisation de
 1	ܸ݇, 1,4	ܸ݇, 1,8	ܸ݇, 2,2	ܸ݇ et 2,6	ܸ݇ sur un film de BOPP 10	μ݉ d'épaisseur métallisé par une électrode supérieure d'or
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Figure V-32 Profils de champ électrique interne en phase de dépolarisation (ܸ݄ݐ ൌ 0	ܸ) ou volt-off après chaque phase de polarisation
 de 1	ܸ݇, 1,4	ܸ݇, 1,8	ܸ݇, 2,2	ܸ݇ et 2,6	ܸ݇ sur un film de BOPP 10	μ݉ d'épaisseur métallisé par une électrode supérieure
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Figure V-33 Cartographie de distribution des charges d'espace pendant les phases de polarisation (1	ܸ݇, 1,4	ܸ݇, 1,8	ܸ݇, 2,2	ܸ݇ et
 2,6	ܸ݇) et de dépolarisation (ܸ݄ݐ ൌ 0	ܸ) ou volt-off sur un film de BOPP 10	μ݉ d'épaisseur métallisé par une électrode
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Figure V-34 Cartographie de distribution des charges d'espace que pendant les phases de dépolarisation (ܸ݄ݐ ൌ 0	ܸ) ou volt-off après
 les différentes l'application des différentes tensions de polarisation (1	ܸ݇, 1,4	ܸ݇, 1,8	ܸ݇, 2,2	ܸ݇ et 2,6	ܸ݇). Mesure réalisée sur 
un film de BOPP 10	μ݉ d'épaisseur métallisé par une électrode supérieure d'or de 150	݊݉  . . . . . . .179 
Figure Annexe-1 Interface d’interaction du programme développé pour le calcul du courant simulé en utilisant un modèle thermique à







Tab.    IV‐1 Comparatif des valeurs des  indices optiques ࢔, ࢑  et ࡾࢇ࢏࢘ି࢕࢘  en  fonction du  type de métallisation dʹune  couche dʹor de ૚૞૙	࢔࢓
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Tab.    IV‐2  Récapitulatif  de  l’évolution  des  valeurs  des  coefficients  calibrés  et  optimisés  en  suivant  les  quatre  étapes  de  la  procédure  de





















par  nécessité  ou  par  pure  curiosité.  Parmi  les  quatre  éléments,  jadis  considérés  comme  les 
briques  élémentaires de  la vie  (i.e.  eau,  feu,  terre,  air),  le  feu  est  celui qui  a permis de  faire 
évoluer  considérablement nos  technologies. Plus particulièrement,  la compréhension entre  la 
relation entre  le  feu,  la chaleur et  la  lumière a été  capitale. Du  feu de camp à  la  lanterne en 
passant par la bougie, les sources et les formes du feu pour illuminer ont évolué. 
Depuis  que  le  philosophe  et  mathématicien  grec  Thalès  de  Milet  a  découvert  des 
propriétés particulières de  l’ambre  frotté  contre une peau de  chat,  le  concept d’électron  (du 
grec ἤλεκτρον) a beaucoup évolué, pour aujourdʹhui trouver des développements essentiels en 
science,  et  être  à  la base de nombreux phénomènes physiques que nous  tentons dʹexpliquer 
dans  nos  applications.  Cette  particule  invisible  à  nos  yeux  est  devenue,  plus  de  deux 
millénaires  après  sa  découverte  phénoménologique,  la  brique  élémentaire  de  la  technologie 
électrique actuelle où un simple geste sur un  interrupteur suffit pour produire de  la  lumière 
ʺélectriqueʺ. 
Au‐delà  de  sa  fonction  d’éclairage,  lʹélectricité  a  permis  d’améliorer  notre  confort 
quotidien. Par exemple, pour nous repérer dans  le  temps et dans  lʹespace, nous utilisons des 




mise  en  œuvre  grâce  notamment  au  développement  de  centrales  nucléaires,  thermiques, 









Si  la  plupart  du  temps  les  acheteurs  ou  utilisateurs  des  appareils  électriques  ou 
électroniques  méconnaissent  le  fonctionnement  interne,  l’architecture,  l’assemblage,  les 
composants ou encore  les matériaux dont  leur appareil est constitué,  ils exigent en  revanche 
des  performances  sans  cesse  accrues  en  termes  de  durée  de  vie,  de  taille,  de  puissance, 
d’autonomie, de  faible  impact environnemental et de coût. Ainsi, pour un non‐spécialiste,  la 
présence  des  diélectriques  dans  son  environnement  est  souvent  insoupçonnable,  et  la 







particulier),  plus  le  composant  utilisé  le  sera  aussi  en  termes  de  durée  de  vie  et  de  tenue 
électrique.  Cela  revêt  une  importance  particulière  en  considérant  le  contexte  actuel  dʹune 
augmentation  de  la  densité  de  composants  induite  par  la  miniaturisation,  elle‐même 
provoquant une  augmentation des densités de puissance  (électrique,  thermique,  etc.)  locales 
quʹil faut considérer. 
Afin dʹévaluer  les performances  et qualités  isolantes des matériaux diélectriques,  il  est 
indispensable  de  les  caractériser.  Cʹest  la  raison  pour  laquelle  depuis  plusieurs  décennies, 
différentes  méthodes  ont  été  développées  dans  le  but  dʹévaluer  le  comportement  de  ces 
matériaux  lorsquʹils  sont  soumis  à  des  contraintes  externes.  Dépendant  du  moyen  de 
caractérisation  et  des  propriétés  inhérentes  ou  induites  au  matériau  diélectrique  étudié, 
différents  mécanismes  de  défaillance  ont  pu  être  mis  en  évidence  en  présence  de  charge 
dʹespace.  Dans  le  domaine  industriel,  lʹaccès  à  cette  information  est  donc  dʹune  extrême 
importance pour lʹévaluation de la fiabilité du composant dans le système électrique. 
Les travaux de thèse 







de  caractériser  et de  comprendre  les phénomènes physiques dans  les diélectriques. Dans  ce 




la  conversion  et  la  transmission d’énergie. Les méthodes de mesure de  charge d’espace non 
destructives sont présentées et leurs principes de fonctionnement sont brièvement expliqués.  
Au  cours  du  second  chapitre,  la  méthode  (F)LIMM  est  présentée  en  détail,  de  la 
génération à la déconvolution du signal, et les limitations dans son utilisation sont identifiées.  
Le  troisième  chapitre  quant  à  lui décrit  les modifications  expérimentales  apportées  au 
banc de mesure (F)LIMM, ce qui permet plus spécifiquement  la mesure du courant (F)LIMM 




laser  au  sein  de  l’échantillon.  Les  courants  (F)LIMM  théoriques  et  expérimentaux  sont 
comparés,  et  la  bonne  correspondance  entre  ces  deux  informations  permet  de  proposer  de 
manière tout à fait nouvelle une méthode de calibration du signal (F)LIMM. 
Au  cours  du  cinquième  et  dernier  chapitre,  le  modèle  thermique  et  la  procédure  de 
calibration sont testés sur des échantillons de nature et d’épaisseurs différentes. Finalement, le 
nouveau banc de mesure (F)LIMM sous champ est utilisé pour suivre l’évolution de la charge 
d’espace  dans  un  échantillon  de  polypropylène  (PP)  pendant  l’application  d’un  champ 
électrique. 












En  fonction  de  leur  domaine  dʹutilisation,  les  matériaux  diélectriques  lorsqu’ils  sont 
soumis  à  des  contraintes  externes  de  type  mécanique,  électrique,  thermique  ou  de  leurs 
associations (électromécanique,  thermomécanique, électrothermique, etc.), des mécanismes de 
fatigue, de dégradation  et/ou de vieillissement prématuré  (pouvant  conduire  à une possible 
défaillance) peuvent apparaître, notamment en présence d’une distribution de charge d’espace, 
car celle‐ci modifie localement la distribution du champ électrique interne. 





mais  également  a  contribué  à  lʹessor  des  méthodes  thermiques  grâce  notamment  au 
développement de la méthode (F)LIMM. 
Lors de  ce  chapitre,  au  travers quelques  applications,  les  enjeux  liés  à  l’utilisation des 
matériaux  diélectriques  seront  exposés. Aussi,  des  exemples  des  contraintes  subies  par  ces 
matériaux, à différentes échelles, seront décrits. Puis, la notion de charge d’espace sera définie 
et  les problèmes  liés à sa présence seront abordés. Enfin, une brève présentation de quelques 
techniques  de  mesure  de  charge  d’espace  sera  donnée  afin  de  permettre  au  lecteur  dʹen 
comprendre les différences ainsi que les évolutions. 
I.1 Domaine dʹutilisation des diélectriques en ingénierie 








Dans  le  domaine  aéronautique,  à  lʹheure  actuelle,  il  y  a  une  grande  demande  de 
développement  des  dispositifs  de  puissance  pour  remplacer  les  systèmes  standards 
hydrauliques  ou  pneumatiques  des  aéronefs  par  des  systèmes  électriques. Ceci  dans  le  but 
dʹatteindre  les  objectifs  fixés  par  le  ʹConseil  Consultatif  Européen  de  la  Recherche 








par  rapport  à  lʹannée  2000  de  75	%  lʹémission  de CO2  et  de  90	%  lʹémission  de NOx,  et  de 
réduire de 65	% le bruit [ACARE 2004]. Pour y parvenir une approche interdisciplinaire a été mise en 
place dans la conception des architectures, des structures, des matériaux, de la propulsion, de 
lʹavionique et de  lʹénergie de bord. Ainsi,  le premier objectif à atteindre est  la réduction de  la 




la  conception,  le  développement  et  la  construction  de  modules  de  puissance  pour  des 
applications MEA (More Electric Aircraft) sont une réalité. 
I.1.2 Domaine ferroviaire 
Dans  le domaine  ferroviaire,  la  traction électrique est assurée par  la  chaîne de  traction 
constituée  par  lʹensemble dʹéléments  électriques  se  succédant  entre  la  captation de  lʹénergie 
depuis  la caténaire, par  le biais dʹun pantographe  [Chapas  et  al.  2004],  jusquʹau moteur qui assure  la 










abaisseur suivi dʹun convertisseur AC/DC.  Il  faut ensuite assurer  la conversion DC/AC de  la 
tension de commande grâce à un onduleur, ce qui permet au mécanicien de varier la vitesse du 








puissance,  de  réduction  de  lʹencombrement,  de  lʹaugmentation  du  rendement,  et  de  la 
diminution  du  coût  dʹinvestissement. Cependant,  le module  de  puissance  est  soumis  à  une 
augmentation des  contraintes  électriques, ainsi  le  calibre des  IGBT nʹa  cessé dʹaugmenter,  et 
dans ce domaine la tension utilisée par un IGBT peut varier de 300	ܸ à 6,5	ܸ݇ avec un courant 
qui  peut  aller  jusquʹà  2,4	݇ܣ  [Legal  2010].  Ceci  représente  une  importante  augmentation  des 






plus  électrique  a  été  reprise  en  raison  de  lʹimportante  augmentation de  la  concentration  de 
polluants  atmosphériques  actuels. En  effet,  les  émissions de CO2  ou de NOx  (gaz  à  effet de 
serre) qui résultent du cycle de combustion  interne des matières fossiles (essence, diesel, etc.) 









Le  développement  du  moteur  à  combustion  interne  a  permis  de  sʹaffranchir  de  ces 
problèmes, mais, sans le vouloir, au détriment de lʹenvironnement, il est devenu un des acteurs 
majeurs et aujourdʹhui mis en cause pour les problèmes actuels de santé publique. 
 Dans  le  cas  de  la  voiture  électrique,  lʹélectronique  de  puissance  est  présente 
particulièrement dans la chaîne de traction électrique qui permet de faire le lien entre la prise 




au boîtier dʹinterconnexion,  lʹénergie  est distribuée  à  la bonne  intensité  en  fonction de  leurs 
besoins,  et  de  la  phase  de  roulage  du  véhicule  (charge,  accélération,  décélération),  vers  les 














utilisées en raison de  leurs  faibles coûts, de  leur autonomie et de  la  facilité de ravitaillement. 








raison  des  défauts  présents  lors  de  la  fabrication  ou  lors  de  lʹapplication  dʹimportantes 
contraintes externes, des  limitations mécaniques,  thermiques et/ou électriques pourraient être 
introduites  dans  le  fonctionnement  des  composants  qui  les  portent,  en  déclenchant  des 






extrusion dʹun  polymère  solide  sous  forme de  billes de  faible dimension  ou  par dépôt  à  la 
tournette  dʹun  polymère  en  solution  sur  une  couche  conductrice  pour  une  couche  de 
passivation dans un module de puissance. Dans  le  cas dʹun  câble,  lʹisolation peut  varier de 












Un  enjeu  capital  sur  les  diélectriques  de  demain  est  lʹinnovation  et  la  maîtrise  des 
procédés de  fabrication, afin de produire des polymères qui puissent résister de plus en plus 
aux températures supérieures à 200	°ܥ et à lʹapplication des champs électriques importants tout 





composants  dont  lʹamélioration  des  performances  entraîne  malheureusement  une 
augmentation de son ʺsac à dos écologiqueʺ ou rucksack. Ce concept a été créé par le chercheur 
allemand  Friederick  Schimidt‐Bleek  [Schmidt‐Bleek  2009].  Il  vise  à  évaluer  les  ressources  en matière 




plus  à  des  contraintes  externes  liées  à  lʹenvironnement  hostile  dʹexploitation  tels  que  la 
température, la tension ou la pression, entre autres [Dissado et al. 1992, Diaham 2007]. 
I.2.3 Contraintes 
Les  contraintes  thermiques,  mécaniques,  électriques  ou  chimiques  peuvent  limiter  la 
durée de vie dʹun  composant électronique ou dʹun  câble ou  fil électrique. Dans  tous  les  cas, 
lʹamélioration  de  la  couche  diélectrique  pour  augmenter  les  tenues  en  tension  ou  en 
température, au‐dessus de 200	°ܥ est une priorité du monde industriel. Dans cette section, nous 











dʹune  armure  externe  (Figure  I‐2).  De  par  sa  constitution  et  sa  géométrie,  lors  du 




  ܫሺ݂ሻ ൌ 2ߨ. ݂. ܮ. ܷ. ܥ  Eq. (I‐1) 
Ainsi, pour une distance et tension données, plus la fréquence augmente plus le courant 




câbles extrudés  la  longueur peut atteindre  les 60	݇݉ pour une  tension de 400	ܸ݇ ou 100	݇݉ 
pour 150	ܸ݇ [Zaccone 2009]. 
 
Figure  I‐2  Schéma  des  principales  couches  dʹun  câble  associé  à  sa  capacité  électrique  (Schéma  redessiné 
dʹaprès [Zaccone 2009]) 
Une  autre  alternative pour  transporter  le  courant  électrique  est  lʹutilisation du  régime 
continu. Les avantages dʹun tel transport sont principalement une portée illimitée en distance, 
une  diminution  des  pertes  électriques  et  du  coût.  En  effet,  dans  ce  cas,  il  est  possible  de 
sʹaffranchir du  courant  capacitif  lié  à  la  fréquence de modulation du  signal,  ce  qui  entraîne 
lʹélimination  des  principaux  effets  dus  aux  réactances. Dans  le  cas  du  transport  de  courant 








technologique  a  eu  lieu  avec  lʹintroduction des  transistors  IGBT. En  effet,  les  connexions de 
puissance  pour  les  câbles  HVDC  étaient  auparavant  réalisées  avec  des  convertisseurs 
conventionnels  de  haute  puissance  par  le  biais  des  thyristors  (interrupteurs  électroniques). 
Dans  ce  cas,  le  courant  initial  introduit dans  le  câble devait  avoir une direction  ou polarité 
définie.  Si,  le  sens  du  courant  à  la  source  changeait,  alors  la  polarité  du  câble HVDC  était 
inversée. La nouvelle génération de convertisseurs VSC (Voltage Source Converters) emploie des 
transistors  IGBT. Ainsi,  la  contrainte  en  fonction de  la direction ou polarité du  courant  à  la 
source  est  levée,  et  il  nʹy  a  plus  besoin  dʹinverser  la  polarité  du  câble  quand  la  source  est 
inversée.  De  plus,  grâce  à  cette  nouvelle  génération  de  convertisseurs,  il  a  été  possible  de 

















tension  pour  échanger  et  mutualiser  leurs  connaissances  et  compétences,  sur  les  aspects 
techniques,  économiques,  environnementaux  et  en  matière  de  régulation  inhérente  au 
transport dʹélectricité dans  le monde. Ainsi, ces câbles sont soumis à des tests de fiabilité très 




limitée  en  raison  de  la  présence  de  charge  dʹespace  dans  les  nouvelles  couches  polymères 
diélectriques.  Ces  charges  sont  générées  ou  injectées  dans  les  couches  isolantes  lorsque  le 
système  est  sous  tension  (continue  ou  alternative)  et  en  cas dʹune  importante  accumulation 
locale,  en  particulier  en  cas  de  surtension  ou  de  variation  de  température,  ces  charges 
pourraient causer des défaillances dans lʹisolation et entraîner des mécanismes de dégradation 
et  même  le  claquage  du  câble  [Y.  Zhang  et  al.  1996].  Dans  les  cas  des  câbles  HVDC  à  base  de 
polyéthylène  réticulé  (XLPE)  le  fonctionnement  à  régime  continu maintient une polarisation 
constante  ce qui entraîne une  injection  constante des  charges qui à  terme dégrade  la  couche 
isolante  [Petit  et  al.  2014]. Les  recherches menées, pour  limiter  lʹinjection de charges,  indiquent que 
lʹinjection  de  nanomatériaux  dans  la  couche  diélectrique  serait  une  solution  fiable  qui 
permettrait dʹaugmenter la tension de claquage [Lelis et al. 2008, Danikas et al. 2009]. 
I.2.3.2 Dans les modules de puissance 
Un module de puissance  est un  composant  qui  a un  rôle  analogue  à un  ou plusieurs 











Structurellement,  il  est  constitué  dʹun  empilement  vertical  de  plusieurs  éléments 
conducteurs et isolants différents (Figure I‐4), tels que (en ordre ascendant) [Mouawad 2013, Diaham 2007] : 
‐ une  semelle  en matériau  conducteur  (e.g.  cuivre  ou  aluminium)  ou  semi‐conducteur 
(e.g.  carbure de  silicium) qui peut  être  liée dans  le  cas de  fortes puissances  électriques pour 
évacuer la chaleur, à un dissipateur thermique grâce à une pâte thermique; 
‐  le  substrat  organique  ou  inorganique  isolant  (en  général,  il  sʹagit  dʹune  céramique 
diélectrique  métallisée  double  face)  dont  le  rôle  est  dʹassurer  lʹisolation  électrique  tout  en 
permettant le transfert de flux de chaleur dissipée par les puces; 
‐  les  semi‐conducteurs  ou  puces  (e.g.  diode,  JFET,  IGBT)  dont  le  rôle  est  dʹassurer  la 
commutation électrique; 
‐ les brasures, en général des alliages en étain (Sn), cuivre (Cu), argent (Ag), or (Au) ou 












‐  les  connexions  internes  ou  fils  de  bonding  qui  permettent  dʹassurer  les  connexions 
électriques  entre  les  puces  et/ou  les  semi‐conducteurs,  en  général,  ils  sont  constitués  en 
aluminium (Al) renforcé avec une petite portion (1	%) de magnésium (Mg) ou de silicium (Si) 












Selon  lʹapplication  à  laquelle  est  destinée  un  module  de  puissance,  considérant  les 
contraintes  externes  et  internes  subies,  des  défaillances  de  fonctionnement  ou  la  perte  du 
dispositif pourraient avoir lieu en milieux extrêmes de haute tension et de haute température, 
comme  ceux  rencontrés  dans  les  domaines  ferroviaire,  aéronautique  et  automobile,  par 
exemple. 
Au  niveau  électrique,  dans  plusieurs  études  [Ménager  et  al.  2010,  L.  Zhang  2012,  Sanfins  2017],  il  a  été 
remarqué quʹune  faiblesse des modules de puissance  est  liée  aux  joints  internes  et  externes, 
quʹils soient brasés ou frittés (en général en poudre dʹargent). Ceci en raison de lʹaugmentation 
de  la  densité  dʹénergie  engendrée  par  la  miniaturisation  des  composants,  qui  entraîne 
également une augmentation du flux de chaleur à évacuer, et qui provoque une réduction de la 
résistance thermique du composant due à la fatigue thermomécanique, finissant par provoquer 
le dysfonctionnement du  circuit  en  entraînant un  court‐circuit  et  le  claquage des matériaux 








dispositifs  électroniques  soient  produits  à  prix  réduits,  performants,  compacts  et  le  moins 
polluants  possibles  afin  que  plus  dʹutilisateurs  fassent  une  conversion  vers  les  transports 
électriques, plus ʺvertsʺ ou écologiques. 
I.3 Phénomènes physiques dans les matériaux diélectriques 
Un  matériau  diélectrique  est  un  matériau  qui  possède  des  propriétés  électriques 
particulières telles quʹun grand champ de rupture diélectrique (e.g. huile de silicone 15	ܸ݇/݉݉ 
ou  téflon  60	ܸ݇/݉݉),  un  coefficient  de  pertes  tan	ሺߜሻ  faible  (aussi  connu  comme  facteur  de 
dissipation  de  lʹordre  de  10ି2  à  10ି4)  et  une  permittivité  diélectrique  quasi‐constante  en 
température  et  en  fréquence  (e.g.  téflon  ߝݎ ൌ 2,1  ou  huile  de  transformateur  ߝݎ ൌ 2,2).  Ils 
peuvent  être  polaires  ou  apolaires  et  ont  une  bonne  résistance  au  passage  du  courant 
électrique. 
Lorsque  lʹéchantillon  est  vierge,  les  éventuelles  charges  électriques  internes  présentes 
dans  la  couche  diélectrique  ne  sont  pas  libres  de  se  déplacer  dʹune  électrode  à  lʹautre.  En 
revanche,  lorsque  le  matériau  est  soumis  à  une  contrainte  externe,  ces  charges  peuvent  se 
déplacer localement en entraînant une variation des charges images aux électrodes. En général, 
pour mesurer  le  courant  résultant du mouvement de  ces  faibles  charges de  lʹordre du pico‐
Ampère, il suffirait en théorie de brancher un pico‐ampèremètre. Une telle mesure, à elle seule, 
ne permettrait pas de distinguer le courant dû aux charges internes du courant de conduction. 
Si  le seuil de  tension est suffisamment élevé, une  injection de charges pourrait avoir  lieu par 
divers mécanismes. 
Lʹétude des diélectriques se réalise en général dans une configuration condensateur plan‐
plan  ou  métal‐isolant‐métal  (MIM).  Ce  type  de  configuration  permet  de  soumettre  le 












  ܦሬሬԦ ൌ ܦ0ሬሬሬሬԦ ൅ ሬܲԦ  Eq. (I‐2) 
or 
  ܦ0ሬሬሬሬԦ ൌ ߝ0ܧሬԦ  Eq. (I‐3) 
avec ߝ0 ൌ 8,85. 10ି12	ܨ/݉ la permittivité du vide. 
Pour un matériau linéaire, homogène et isotrope la polarisation induite est définie par: 





  ܦሬሬԦ ൌ ߝ0ܧሬԦ ൅ ሬܲԦ ൌ ሺ1 ൅ ߯ሻߝ0ܧሬԦ  Eq. (I‐5) 
or, la permittivité (absolue) est définie par : 
  ߝ ൌ ሺ1 ൅ ߯ሻߝ0  Eq. (I‐6) 
et la permittivité relative par: 






  ܦሬሬԦ ൌ ߝܧሬԦ  Eq. (I‐8) 
En général,  le  terme  ʺpermittivitéʺ désigne  la permittivité diélectrique  relative qui a un 
ordre  de  grandeur  de  lʹordre  des  unités,  tandis  que  la  permittivité  absolue  a  un  ordre  de 





En  effet,  le  spectre  diélectrique  (complexe)  en  fonction  de  la  fréquence  et/ou  de  la 




Figure  I‐5  Schéma  de  lʹévolution  de  la  permittivité  diélectrique  réelle  et  imaginaire,  en  fonction  du  type  de 
polarisation et de la fréquence (diagramme inspiré de [Coelho 1978, Dubois 1980, Raju 2003, Maglione et al. 2010]) 
Les  différents  mécanismes  de  polarisation  dépendent  du  type  dʹélément  (électrons, 
atomes ou  ions, molécules,  charges dʹespace) présent dans  le diélectrique  et de  la  fréquence 





polarisation  électrique  où  le  nuage  dʹélectrons  est  déformé  en  présence  du  champ,  les  ions 






opposition  au  champ  appliqué. Ainsi,  la  polarisation  totale  est  la  somme  de  la  polarisation 
induite  par  le  champ  électrique  externe  et  de  la  polarisation  permanente  (dipolaire).  En 
fonction  de  la  fréquence,  certains mécanismes  pourraient  être  négligés  en  raison  du  temps 
nécessaire à leur mise en place. 
A  très basse  fréquence, des mécanismes  reliés  au  transport de  charges  à des distances 
plus ou moins longues apparaissent. 
Par  exemple,  pour  un  matériau  apolaire,  homogène,  linéaire  et  isotrope  (sans 









  ܲ∗ሺ߱ሻ ൌ ߝ0߯∗ሺ߱ሻܧ∗ሺ߱ሻ  Eq. (I‐9) 
avec  ܲ∗ሺ߱ሻ  et  ܧ∗ሺ߱ሻ  correspondant  respectivement  aux  transformées  de  Fourier  de  la 






  ߯∗ሺ߱ሻ ൌ න ݂ሺݐሻ݁ି݅߱ݐ݀ݐ ൌ
∞
0
߯′ሺ߱ሻ െ ݅߯′′ሺ߱ሻ  Eq. (I‐10) 
où ݂ሺݐሻ a été définie dans  le domaine  temporel pour caractériser  la réponse du diélectrique à 
une excitation arbitraire [Jonscher 1983, Diaham 2007], ߱ correspond à la fréquence angulaire ou pulsation 
en ሺݎܽ݀/ݏሻ et  ݅ est  le nombre unitaire complexe  (݅2 ൌ െ1). Les parties réelle  (߯′) et  imaginaire 
(߯′′)  de la susceptibilité complexe sont définies respectivement par : 








où  ߯′ሺ߱ሻ  correspond  à  la  polarisabilité  des  dipôles  et  est  proportionnelle  à  lʹénergie 




  ܦ∗ሺ߱ሻ ൌ ߝ∗ሺ߱ሻܧ∗ሺ߱ሻ ൌ ߝ0൫1 ൅ ߯′ሺ߱ െ ݅߯′′ሺ߱ሻ൯ܧ∗ሺ߱ሻ  Eq. (I‐13) 
et la permittivité complexe ߝ∗ peut finalement sʹexprimer par : 
  ߝ∗ሺ߱ሻ ൌ ߝ0 ൭1 ൅ ߯′ሺ߱ሻ െ ݅ ൬߯′′ሺ߱ሻ ൅ ߪߝ0߱൰൱ ൌ ߝ
′ሺ߱ሻ െ ݅ ቀߝ′′ሺ߱ሻ ൅ ߪ߱ቁ  Eq. (I‐14) 
avec ߪ la conductivité en ሺΩ.݉ሻି1, le terme  ߪߝ0߱ correspond aux pertes dues à la conduction et ߝ
′′ 
ou  ߯′′  correspondent  au  pertes  dues  aux  mécanismes  de  relaxation  par  échauffement  du 
diélectrique.  En  effet,  pour  un  diélectrique  parfait  la  conduction  par  charges  internes  et  les 
pertes diélectriques seraient nulles : 







Les diélectriques  sont définis  comme des matériaux  qui  sʹopposent  à  la  circulation du 
courant électrique, mais dans  la grande majorité  ils possèdent une  conductivité non nulle et 
mesurable. 
Dans  le  cas dʹun matériau à  comportement ohmique  (i.e.  linéaire),  soumis à un  champ 
électrique ܧሬԦ, sa densité de courant ܬԦ en (ܣ/݉2) est définie par : 















avec  ܥ0  la  capacité  sous  vide  de  la  structure,  ܥ  la  capacité  en  présence  dʹun  matériau 
diélectrique  et  ܷ0  la  différence  de  potentiel  entre  les  deux  électrodes.  Enfin,  la  résistance 
électrique sʹexprime par : 
  ܴ ൌ ݈ߪܵ  Eq. (I‐19) 
En  général,  lʹordre  de  grandeur  de  la  conductivité  pour  les  isolants  varie  de  10ି10  à 
10ି20	ሺΩ.݉ሻି1 (e.g. huile de silicone ߪ ൎ 10ି13	ሺΩ.݉ሻି1). En conséquence,  la dégradation dʹun 








sʹorientent  sous  lʹinfluence  du  champ  électrique,  apparaît  pendant  la  durée  dʹapplication. 
Lorsque lʹéchelon passe à 0	ܸ (condition de court‐circuit), un courant de dépolarisation, où les 










Un  autre  phénomène  apparaît  lors  de  lʹapplication  dʹun  champ  électrique  continu 
externe,  cʹest  lʹinjection  de  charge. Ce  phénomène  peut  avoir  lieu  par  le  biais  de  différents 
mécanismes,  tels  que  lʹeffet  Schottky  (ou  thermoélectronique),  lʹeffet  Fowler‐Nordheim  (ou 
effet  tunnel),  le  mécanisme  de  Poole‐Frenkel  (mécanisme  de  conduction  volumique  par 











matériau diélectrique. Elles sont  inhérentes au matériau  lors de sa fabrication par  la présence 









Figure  I‐7  Différents  mécanismes  de  génération  de  charge  dʹespace  dans  un  matériau  diélectrique  en 
configuration MIM (schéma redessiné dʹaprès [Laurent 1999]) 
Lorsquʹun  diélectrique  est  soumis  à  un  champ  électrique  externe,  les  charges 
intrinsèques, génèrent (en général) des hétérocharges, où sous lʹeffet du champ les porteurs de 
charges  (souvent  dʹespèce  ionique)  migrent  vers  lʹélectrode  de  signe  opposé  et  les  dipôles 
éventuellement  présents  ou  formés  sʹorientent  dans  le  sens  inverse  au  champ  appliqué. 
Lorsque  le  champ  appliqué  dépasse  le  seuil  dʹinjection,  des  électrons  ou  trous  sont  injectés 










génèrent  une  déformation  mécanique.  Il  y  a  principalement  deux  façons  dʹobtenir  un 
actionneur électromécanique : soit en utilisant un matériau de nature ferroélectrique, tel que le 
PVDF, dont la polarisation rémanente est très importante (݌ ് 0) (Figure I‐8), soit en injectant, 
par exemple des électrons à un matériau non polaire,  tel que  le PTFE  (݌ ൌ 0), pour y  induire 
une polarisation (Figure I‐9). Ainsi des muscles artificiels ou des écouteurs sont produits avec 

















Dans  le  cas  des  isolants,  la  recherche  vise  à  diminuer  la  présence  et/ou  lʹinjection  de 
charge dʹespace  lorsque  le dispositif est en fonctionnement. Le but est dʹaugmenter  la rigidité 
diélectrique.  Dans  ce  domaine,  ce  sont  les  matériaux  plutôt  non  polaires  qui  sont  utilisés 







la  distribution  du  champ  électrique  interne. Dans  des  conditions  de  haute  tension  et/ou de 
haute température, la densité locale pourrait augmenter et renforcer le champ électrique  pour 
lʹamener  à  des  valeurs  proches  du  champ  de  rupture.  La  rupture  diélectrique  a  pour 
conséquence la carbonisation locale du diélectrique et parfois, dans le meilleur de cas des stries 
ou  des  petites  perforations  sont  perceptibles  à  lʹœil  nu,  mais  dans  le  pire  cas  un  incendie 
pourrait se déclencher, preuve de la violence du phénomène. 






conséquence  les pertes diélectriques par  échauffement pour un  champ  et à une  température 
donnés.  Pour  évaluer  les  performances  des  diélectriques  isolants,  différentes  techniques  de 
mesure de  charge dʹespace  ont  été développées depuis  les  années  70. Quelques‐unes  seront 
présentées dans la section suivante. 
I.5 Techniques de mesure de charge dʹespace 
Depuis  presque  cinquante  ans,  trois  familles  de  méthodes  de  mesure  de  la  charge 
dʹespace ont été développées : les méthodes acoustiques, thermiques et optiques. 
Les méthodes optiques, telles que la Electro‐Optic Effect method ou méthode dʹeffet électro‐
optique  [Zahn  et  al.  1983],  sont  plutôt  utilisées  pour  mesurer  sans  contact  et  de  manière  non 
destructive  la  charge dʹespace dans des  liquides  ou des diélectriques  transparents  [Takada  1999]. 
Cʹest en analysant la polarisation de la lumière, qui est modifiée après son passage à travers le 
matériau diélectrique, que des  informations peuvent être obtenues. En effet, que cela soit par 




Dans  le  cas  des  diélectriques  solides,  les  ʺdiélectriciensʺ  ont  exploité  les  propriétés 
piézoélectriques  et  pyroélectriques  des  matériaux  pour  examiner,  rechercher  et  mesurer  la 
charge  dʹespace  dans  les  isolants.  Les  méthodes  développées  exploitent,  soit  une  onde 
acoustique,  soit  une  source  de  chaleur,  soit  une  impulsion  de  tension,  pour  provoquer  un 
déplacement  local  de  la  charge  dʹespace. Dans  tous  les  cas  le  principe  est  le même :  venir 
perturber  localement  les charges dans  le matériau et mesurer une réponse qui rendra compte 











consiste  en  la  propagation  dʹune  onde  acoustique  à  travers  lʹéchantillon  pour  perturber  la 
charge  dʹespace,  mais  la  différence  réside  dans  la  façon  dont  lʹonde  acoustique  est 
générée [Imburgia et al. 2016]. 





acoustique. Lʹanalyse de  lʹévolution  temporelle du  courant  entre  les deux  électrodes permet 
dʹavoir accès à la distribution de charge dʹespace au sein du diélectrique. 
La technique PWP proposée par Laurenceau en 1976 [Laurençeau et al. 1977] a été développée par 





Dans  le  cas  de  la  méthode  PIPS,  celle‐ci  mesure  la  réponse  électrique  par  effet 
piézoélectrique, mais dans ce cas un échelon de pression est généré par effet piézoélectrique 
sur  un  cristal maintenu  en  contact  intime  avec  le  diélectrique  [Eisenmenger  et  al.  1982,  Haardt  et  al.  1982]. 
Lʹépaisseur des échantillons à caractériser est comprise entre 100	μ݉ et 1	ܿ݉. Le rapport signal 
sur bruit est faible. Cette méthode sophistiquée est très peu utilisée [Laurent 1999].  
Dans  le  cas  de  la  méthode  LIPP,  la  réponse  électrique  est  mesurée  par  effet 
piézoélectrique.  En  effet,  une  rapide  compression  dans  le  diélectrique  est  générée  par  une 
impulsion  laser  brève  de  lʹordre  de  la  femto‐seconde  pour  atteindre  une  résolution  de 
50	݊݉ [Imburgia  et  al.  2016].  Lʹépaisseur  des  échantillons  à  caractériser  peut  varier  de  50	μ݉  à 
1	݉݉ [Laurençeau et al. 1977, Alquié et al. 1984, Sessler et al. 1982, Singh 2014]. Hormis lʹimportant investissement nécessaire 
pour mettre en place lʹéquipement utile (qui est très sophistiqué), les avantages offerts par cette 






peu déformée en  traversant  lʹéchantillon), et dʹautre part  la possibilité de  faire des mesures à 
cadence élevée [Laurent 1999].  
Dans  le  cas de  la méthode PEA, développée  au  Japon  [Maeno  et  al.  1985,  Maeno  1999,  Takada  1999],  la 
réponse  acoustique  générée  par  une  impulsion de  tension  très  rapide de  lʹordre de ൎ 10	݊ݏ 
appliquée  à  lʹéchantillon  est  mesurée.  Les  ondes  acoustiques  ainsi  détectées  permettent  de 
localiser les charges. Le principe consiste à appliquer une impulsion de tension à lʹorigine dʹune 
force électrostatique sur les charges dʹespace présentes dans le matériau. Localement, près des 
charges,  lʹéchange  des  quantités  de  mouvement  entre  les  charges  électriques  et  le  milieu 
produit  des  ondes  élastiques  qui  sont  émises,  puis  détectées  par  un  transducteur 
piézoélectrique. La  sollicitation des  charges  électriques positives  et négatives  se  réalise dans 
des directions opposées. Grâce à cette technique, il est possible de caractériser des échantillons 
dont lʹépaisseur varie entre 100	μ݉ et 2	ܿ݉. Différentes variantes de la méthode PEA existent : 





échantillons dont  lʹépaisseur est comprise entre 25	μ݉ et 2,7	ܿ݉  [Imburgia  et  al.  2016]. Cependant,  la 
mise  en  place  des  composants  sophistiqués  tels  quʹun  laser  nanoseconde,  picoseconde  ou 




de  température afin de perturber  la  charge dʹespace et générer ainsi un  signal porteur de  la 
quantité et de la position des charges. Mais une étape lourde de traitement mathématique doit 
être réalisée pour avoir accès à lʹinformation sur la distribution de la charge dʹespace. 
Trois principales  familles coexistent dans  le domaine des méthodes  thermiques, la TPM 





Thermique)  [Toureille  et  al.  1988]  et  la  LIMM  Laser  Intensity Modulation Method  [Lang  et  al.  1981,  1986].  Les 
méthodes TPM et LIMM utilisent un laser pour générer un gradient de température, tandis que 
la  méthode  TSM  utilise  comme  source  thermique  un  système  externe  de  chauffage  et  de 
refroidissement par circulation dʹun  fluide  (diffuseur  thermique). Pour  la méthode LIMM un 
faisceau  laser modulé  en  intensité  est  utilisé  et  une  version  améliorée  a  été  développée  au 
laboratoire  Laplace,  la  (F)LIMM  (Focused)  Laser  Intensity  Modulation  Method,  permettant  la 
réalisation des cartographies de  la charge dʹespace à  trois dimensions. La méthode  (F)LIMM 
sera détaillée dans le chapitre suivant. 
I.5.2.1 Principe de la TPM 
Cette  méthode,  proposée  par  Collins  [Collins  1976]  (Figure  I‐12),  consiste  à  utiliser  des 
impulsions  laser  sur une des électrodes dʹun échantillon diélectrique. Suite à  la perturbation 
thermique provoquée par lʹéchauffement de la couche métallique, un gradient de température 
se diffuse à lʹintérieur du diélectrique, perturbant les charges dʹespace. Sur lʹélectrode opposée, 
le signal de sortie contenant  les  informations sur  la distribution  interne de  la charge dʹespace 
est récupéré. Ce signal, sous forme de différence de potentiel (circuit ouvert) ou sous forme de 
courant (circuit fermé), est ensuite amplifié. 
Lʹutilisation de  cette méthode nʹest pas  très  répandue en  raison de  la grande difficulté 




La  difficulté  de  la  déconvolution,  cʹest‐à‐dire  de  la  mise  en  œuvre  mathématique 











Cette  technique  est plutôt utilisée pour mesurer  la polarisation des matériaux polaires 
comme  les électrets sous forme de films dont  lʹépaisseur varie de 25	μ݉ à 200	μ݉. Dans cette 
configuration,  la  résolution  est  de  lʹordre  de  2,5	μ݉.  En  configuration  3D,  la  TPT  peut  être 
appliquée  à  des  échantillons  dʹépaisseur  17	μ݉,  avec  une  résolution  inférieure  à  0,5	μ݉.  Le 
temps de mesure dans le domaine temporel est de lʹordre de quelques secondes. 
I.5.2.2 Principe de la TSM 
La  technique  TSM,  proposée  par  Toureille  [Toureille  et  al.  1988]  (Figure  I‐13),  consiste  en 
lʹapplication dʹun échelon  thermique sur une des  faces de  lʹéchantillon pour  récupérer sur  la 
face  opposée  le  courant  résultant  de  lʹexpansion  thermique  de  lʹéchantillon.  Le  système  de 
diffusion  thermique  génère  une  onde  thermique  qui  est  diffusée  le  long  de  lʹéchantillon  en 
provoquant,  en  fonction  de  sa  variation,  la  contraction  ou  lʹexpansion  de  lʹépaisseur  du 
diélectrique. Cette variation  thermique entraîne  la variation de  la permittivité diélectrique du 



















classique,  la  technique  ATWM  a  une  meilleure  résolution  en  raison  de  lʹutilisation  dʹune 
excitation thermique stable dans le temps. Grâce à cette technique, il est possible de caractériser 




Cette  méthode  utilise  un  faisceau  laser  sinusoïdal  modulé  en  intensité  pour  produire  un 
échauffement sur  lʹélectrode  irradiée  (reliée à  la masse). La chaleur ainsi produite est ensuite 
diffusée  à  lʹintérieur de  lʹéchantillon  sous  forme de  gradient  thermique. Ce dernier  entraîne 
localement  la  variation  de  lʹépaisseur  de  lʹéchantillon  et  de  la  valeur  de  la  permittivité 
diélectrique  ce  qui  a  pour  conséquence  de  déplacer  localement  la  charge  dʹespace 
éventuellement présente. Les charges images aux électrodes sont modifiées et génèrent dans le 











nouvelle  méthode  permet  de  réaliser  des  cartographies  de  la  charge  dʹespace  en  trois 
dimensions [Marty‐Dessus et al. 2002, Pham et al. 2009]. Les détails de lʹévolution de la méthode (F)LIMM seront 
décrits au cours du chapitre II. 
Grâce  à  cette  technique,  il  est possible de  caractériser de  films diélectriques minces ൏



















exemple,  sont  en  permanente  évolution  pour  pouvoir  atteindre  les  objectifs  fixés  en  termes 
dʹémission de CO2, de NOx, de réduction de bruit, entre autres. Les matériaux diélectriques qui 
constituent ces composants électroniques seront soumis à des contraintes externes de plus en 
plus  importantes que ce soit en  température ou en  tension. Ainsi, sʹaffranchir dʹun  tel verrou 
technologique  en  amont par  le développement des méthodes de mesure de  charge dʹespace 
proche  dʹun  environnement  réel  dʹutilisation  est  capital  pour  le  développement  de  la 
technologie vers le tout électrique. 
La  mesure  de  charge  dʹespace  reste  encore  un  sujet  de  recherche  plus  que  jamais 
dʹactualité et lʹimportant investissement que les laboratoires et les industriels développent pour 
ces nouvelles techniques ou pour  lʹamélioration des méthodes déjà existantes sont  le reflet de 



















introduite au  laboratoire Laplace au début des années 2000  et permettait à  cette période de 
réaliser des mesures de courant en condition de court‐circuit sur un échantillon à étudier. 
Au départ,  la principale difficulté  associée  à  ces méthodes  thermiques  résidait dans  le 
traitement mathématique des données expérimentales nécessaire pour accéder à la distribution 
de  charge  d’espace  ou  de  polarisation.  Depuis,  cette  limitation  a  pu  être  surmontée  en 
introduisant  différentes  techniques  de  déconvolution  mathématique  de  lʹéquation 
fondamentale associée à la (F)LIMM. 
Par  la  suite,  en  intégrant  une  lentille  de  focalisation  et  un  système  de  déplacements 
motorisés, il a été possible de réaliser des cartographies en 3D de polarisation et de distribution 
de charge d’espace [Petre 2004, Pham et al. 2009]. C’est ainsi que la méthode (F)LIMM pour (Focused) Laser 
Intensity Modulation Method  est  apparue,  permettant  de  réaliser  des  mesures  avec  ou  sans 
focalisation de la source. 
Depuis  son  introduction au  laboratoire,  la  technique LIMM est en  constante évolution. 
Elle  a  pu  être,  par  exemple,  associée  à  la mesure  de  déformation mécanique  pour  évaluer 
l’influence de l’accumulation de charge d’espace au niveau des électrodes sur le vieillissement 
des matériaux [Tran Anh 2011], ou encore adaptée à une mesure sans contact [Marty‐Dessus et al. 2015]. 
L’évolution  proposée  lors  de  ce  projet  de  thèse  consiste  à  réaliser  des  modifications 
expérimentales  sur  le  banc  (F)LIMM déjà  existant, de  sorte  à pouvoir mesurer de  la  charge 











Les méthodes  thermiques LIMM ou  (F)LIMM utilisent  le même principe de mesure.  Il 
consiste  à  utiliser  une  source  de  chaleur  pour  perturber  thermiquement  de  manière 
inhomogène un  film mince. La diffusion de  l’onde de  chaleur  est  à  lʹorigine de  la variation 
locale de  la permittivité diélectrique ߝ et de  l’épaisseur de  l’échantillon ܮ, ce qui entraîne un 
faible  déplacement  de  la  charge  d’espace  par  rapport  à  sa  position  dʹéquilibre. Même  si  le 
déplacement est très faible, il provoque un déséquilibre électrostatique et une modification des 











introduit dans  la  cellule de mesure pour  réaliser des mesures  in  situ. Ainsi, pour  sonder  la 
distribution de charge d’espace ou la polarisation, la méthode (F)LIMM utilise un faisceau laser 
modulé en puissance par un signal TTL dont nous  faisons varier  la  fréquence, et  irradiant  la 
surface métallique et opaque de l’électrode supérieure de l’échantillon. Grâce à la variation de 
la fréquence de modulation, un gradient thermique est créé induisant à son tour une variation 
locale  des  propriétés  physiques  du  polymère,  telles  que  l’expansion  thermique  ߙ  et  la 
permittivité  diélectrique  ߝ.  Ces  variations  locales,  d’origine  thermique,  entraînent  ainsi  un 
déplacement ou une délocalisation de  la charge d’espace (ou des dipôles), ce qui perturbe en 
conséquence l’équilibre électrostatique. Etant donné que le circuit est fermé et en condition de 
court‐circuit virtuel  en mode  alternatif,  il y  a une  conservation de  la  charge qui  entraîne de 
manière simultanée le rééquilibrage des charges images aux électrodes en générant un courant 
alternatif  par  le  circuit  externe.  Ce  courant,  généralement  de  l’ordre  du  pico‐Ampère mais 
pouvant  être  plus  important  en  fonction  de  la  nature  du  matériau  étudié,  et  dont  nous 
enregistrons le spectre en fonction de la fréquence de modulation du laser, est représentatif de 
la  nature  et  de  la  position  de  la  charge  interne  de  lʹéchantillon.  Ce  spectre  de  courant  est 




chaleur  se  diffuse  plus  en  profondeur  contrairement  au  cas  des  hautes  fréquences  pour 
lesquelles la chaleur diffuse peu et reste confinée en subsurface de lʹéchantillon. 
II.2 Caractéristiques de fonctionnement 
Le banc  expérimental  (F)LIMM  schématisé  sur  la Figure  II‐2  est  constitué d’une diode 
laser liée à un contrôleur, d’une cellule porte‐échantillon, d’un préamplificateur, d’un détecteur 
synchrone,  d’un  générateur  de  fonctions  et  d’un  ordinateur  pour  piloter  la  mesure  et 
l’acquisition des données expérimentales. 
La diode  laser  (Power Technology PMT35, 35	ܹ݉, 658	݊݉) est modulée en  intensité à 


















de  l’échantillon  en  (ܥ ݉2⁄ ),  des  coefficients  de  dépendance  thermique  de  l’épaisseur  de 
l’échantillon  et  de  la  permittivité  diélectrique  respectivement  ߙݖ  et  ߙߝ,  de  la  permittivité 
diélectrique du matériau ߝ, du champ électrique  interne ܧ݅ሺݖሻ en (ܸ݇ ݉⁄ )  induit par  la densité 












  ߩሺݖሻ ൌ ߝ ݀ܧ݅ሺݖሻ݀ݖ   (Eq. II‐2) 
Pour simplifier l’écriture de l’équation fondamentale du courant (F)LIMM (Eq. II‐1), nous 
utilisons la définition de la fonction de charge ݎሺݖሻ donnée par : 
  ݎሺݖሻ ൌ ݌ሺݖሻ െ ሺߙݖ െ ߙߝሻߝܧ݅ሺݖሻ  (Eq. II‐3) 
Ainsi, l’expression réduite de ܫሺ݂ሻ s’exprime de la manière suivante : 




Pour  accéder  à  la  fonction de  charge  ݎሺݖሻ  il  faut donc mesurer  le  courant  (F)LIMM  et 
connaître  précisément  la  distribution  de  la  température  ܶሺݖ, ݂ሻ,  puis  inverser 
mathématiquement  l’expression  Eq.  II‐4.  Cependant,  il  faut  au  préalable  considérer  deux 
problèmes.  Le  premier  est  que  la  température  ne  peut  pas  être  mesurée  en  tout  point  de 
l’échantillon. Si une méthode bolométrique  [Filloy‐Corbrion et al. 2015] pourrait permettre d’accéder à la 
température de  surface,  cette  seule  information n’est pas  suffisante. De plus, en  raison de  la 
faible épaisseur de l’échantillon, de la dimension et de la configuration de la cellule de mesure, 
une  telle méthode n’est pas expérimentalement compatible dans notre cas [Petre  2004,  Pham  2009]. La 
solution proposée est plutôt de modéliser le phénomène thermique associé à la diffusion de la 
chaleur  dans  la  structure  utilisée  [Lang  et  al.  1986,  Lang  2004].  Ce  point  essentiel  à  la  résolution  du 
problème mathématique sera traité en détail dans le chapitre IV. 
Si  nous  supposons  que  le  modèle  thermique  est  disponible,  il  reste  à  considérer  le 
deuxième problème qui est la résolution mathématique de l’équation fondamentale du courant 


















maximum,  il  induit  des  points  singuliers  dans  la  mesure,  ce  qui  entraîne  une  infinité  de 
solutions dans la résolution mathématique, et donc lʹimpossibilité de déduire lʹexpression de la 




  ݂ሺݔሻ ൌ න ܭሺݔ, ݐሻ߶ሺݐሻ݀ݐ
ܾ
ܽ




infinies. Une  façon alternative d’aborder  le problème est de partir de  l’expérience. Puisque  le 







  ܭ߶ ൌ ݉0 ൅ ܾ ൌ ݉  (Eq. II‐6) 
où ܭest une matrice, ߶, ݉, ݉0 et ܾ sont des vecteurs. 
En  raison  dʹun  grand  nombre  de  petites  valeurs  singulières  qui  tendent  à  augmenter 
lʹinfluence des erreurs, la résolution des équations linéaires de ce type nʹest pas simple. 
II.3.2 Méthodes de résolution de l’équation de Fredholm de 1er type 












d’approximation  [Ploss  et  al.  1992] dont  la mise en œuvre est  facile et  immédiate. Mais d’après  les 
travaux de Petre  [Petre  2004],  il a été montré que  la résolution spatiale décroît avec  l’épaisseur de 
l’échantillon, raison pour laquelle cette méthode n’a pas été utilisée. 
Dans notre équipe, les travaux de thèse de Petre  [Petre et al. 2004] et Bouchareb  [Bouchareb 2014] ont 
permis  d’adapter  la méthode  de  régularisation  de  Tikhonov  aux mesures  (F)LIMM  car  son 








  ݉݅݊߶൛‖ܭ߶ െ݉‖22 ൅ ߣ‖ܲ߶‖22ൟ  (Eq. II‐7) 
où ܲ est  l’opérateur différentiel de premier ordre et ߣ  le paramètre de régularisation qui a  le 
rôle de contrôler  le poids de  la minimisation de  la contrainte  latérale ‖ܲ߶‖2 par  rapport à  la 
minimisation de la norme résiduelle	‖ܭ߶ െ݉‖2. 
Pour déterminer le paramètre de régularisation	ߣ, il existe plusieurs méthodes, telles que 
la Self‐Consistency  (SC)  [Honerkamp  et  al.  1990] ou  la L‐Curve  (LC)  [P.  C. Hansen  et  al.  1993]. Cette dernière est 
considérée comme plus fiable d’après les travaux de thèse déjà mentionnés [Petre 2004, Bouchareb 2014]. 
Finalement, grâce à ce traitement mathématique, l’influence du bruit expérimental et du 
bruit de  traitement numérique  [Petre  2004,  Bouchareb  2014] peut  être  repérée, différenciée  et  traitée de 
manière  adéquate pour  inverser  correctement  l’équation  fondamentale du  courant  (F)LIMM 




Un des grands avantages de cette  technique,  lors de  la réalisation des cartographies 3D 
de distribution de  polarisation  ou de  champ  électrique  interne,  est  sa  résolution  latérale de 
10	μ݉  et  en profondeur de  1	μ݉,  ainsi  que  la  simplicité de  sa mise  en  oeuvre. Une  grande 
partie des performances de la technique réside dans la maîtrise de la cellule de mesure qui a été 
mise au point au cours des  travaux de  thèse précédents  [Petre  2004, Pham  2009]. Cette cellule sert à  la 
fois  de  support  de  lʹéchantillon  et  de  blindage  contre  les  perturbations  électromagnétiques. 
Ainsi,  il  est  possible  d’avoir  un  bon  maintien  de  l’échantillon,  tout  en  assurant  les  divers 
contacts  électriques  et  thermiques  aux  différentes  interfaces  de  la  structure  à 
caractériser [Pham 2009]. 






fréquence. Par comparaison,  la méthode de  lʹimpulsion  thermique TPM, produit des données 
dʹacquisition de quelques secondes [Mellinger et al. 2012]. 
II.4.2 Technique limitée à l’étude des films minces 
Un  critère  de  limitation  pour  l’application  de  cette  méthode  est  l’épaisseur  de 
l’échantillon  à  caractériser.  En  effet,  à  une  fréquence  donnée  le  laser  produit  un  gradient 
thermique  sur une distance ߜݐ, appelée  taille de  la zone  thermique ou  longueur de diffusion 
thermique [Marty‐Dessus et al. 1992], et définie par : 




importante et plus  la zone  thermique est grande. Puisque  la diffusivité des polymères est de 
l’ordre de 10ି7 ݉2 ݏ⁄ , c’est la fréquence de modulation dans un premier temps qui impose les 
limites sur  l’épaisseur de  lʹéchantillon. Dans  l’intervalle de  fréquences que nous avons utilisé 
(10	ܪݖ‐10	݇ܪݖ),  la  zone  thermique  varie  entre  80	μ݉  et  2,5	μ݉.  Ainsi,  l’épaisseur  des 






particulier  par  la  bande  passante  de  la  chaîne  de  mesure  comme  il  sera  expliqué  dans  le 
chapitre suivant. 
II.4.3 Mesure pendant la dépolarisation (volt‐off) 
Jusqu’à présent,  la méthode  (F)LIMM  était  limitée  à  la mesure du  courant pendant  la 
phase de dépolarisation,  la polarisation de  lʹéchantillon est réalisée en dehors de  la cellule de 





cartographies  3D  des  échantillons  préalablement  chargés.  De  même,  lors  des  travaux  de 
Pham [Pham 2009], les cartographies 3D ont été réalisées lors de la dépolarisation. Lors des travaux 
de Anh  [Tran Anh  2011],  l’étude menée a permis de corréler  la charge d’espace,  induite ou  injectée 
après  un  protocole  de  polarisation,  avec  la  déformation  mécanique  suivie  lors  de  la 
dépolarisation.  Enfin,  Marty‐Dessus  [Marty‐Dessus  et  al.  2015]  a  proposé  une  mesure  (F)LIMM  sans 
contact toujours lors de la dépolarisation. 
Cependant,  dans  toutes  les  configurations  précédentes,  le  comportement  de  la  charge 
d’espace  simultanément  à  l’application  d’une  contrainte  électrique  et  son  impact  sur  le 
vieillissement du matériau  restait  inconnu. Or cʹest une préoccupation majeure actuellement, 
notamment liée aux collaborations avec nos partenaires industriels. 
Pour  essayer  de  répondre  à  cette  demande  et  à  ce  problème  scientifique,  certaines 








Dans  cette  configuration,  un  échantillon  de  mesure  est  associé  à  un  échantillon  de 
compensation aux dimensions identiques. Ainsi, deux cellules de mesure (F)LIMM, strictement 
identiques, sont reliées par un interrupteur à la même source de tension, chacune contenant un 
des  échantillons.  L’électrode  supérieure  de  la  cellule  de  mesure  (cellule  1)  et  l’électrode 
inférieure de  la cellule de compensation (cellule 2) sont  initialement reliées à  la masse  lors de 










2009].  Néanmoins,  développer  cette  nouvelle  fonctionnalité  où  la  mesure  pourrait  se  réaliser 
simultanément à l’application de la contrainte était d’une importance capitale pour les futures 
études,  car  d’un  côté  la  mesure  serait  réalisée  dans  des  conditions  proches  de  l’utilisation 
industrielle et de  l’autre  il  serait enfin possible de calibrer  le gradient  thermique. Ce dernier 
point sera traité en détail dans le chapitre IV. 
 
Figure  II‐3 Adaptation de  la  technique du double  condensateur pour une  acquisition de  type  ʺ(F)LIMM  sous 
champʺ 
II.5.2 Autres méthodes thermiques ʺsous champʺ 















l’échantillon à une  très haute  tension  (േ15	ܸ݇) pendant plusieurs  jours et ainsi observer des 




environnement  à  température  contrôlée  soit  soumis  à  l’application  d’une  source  de  tension 
limitée à േ100	ܸ (100	ܯܸ/݉ pour un échantillon de 1	μ݉ d’épaisseur), à travers une capacité 
de 100	݊ܨ, pendant  l’acquisition de  la mesure  in situ. Dans ce dernier cas, pour contourner  la 
durée  d’acquisition  qui  pourrait  aller  de  quelques  minutes  à  quelques  heures,  pour  des 
fréquences variant de 25	݇ܪݖ à 25	ܯܪݖ, l’acquisition se réalise dans le domaine temporel, pour 





30  millisecondes  pour  différentes  fréquences  de  modulation,  et  le  protocole  de  tension 
appliqué permet de suivre le comportement dans un cycle d’hystérésis. 
Dʹautre part,  la  technique TPM appliquée à  l’étude des  film minces a également évolué 
vers  la mesure  sous  champ  à  Shanghai  (Chine)  [Zheng  et  al.  2013]  où  une  source HVDC  permet 
d’appliquer une contrainte électrique sur une des électrodes de l’échantillon, l’autre se trouvant 
reliée à la masse. Ainsi, un circuit d’adaptation constitué d’une résistance de 100	ܯΩ et d’une 
capacité de 3	݊ܨ a été  introduit à  la sortie de  la source. Une protection électrique a aussi été 
introduite,  de  sorte  à  ne  pas  endommager  l’amplificateur  dont  la  bande  passante  est  de 
300	݇ܪݖ  et  le  gain  de  2ݔ106	ܸ/ܣ.  Dans  la  configuration  proposée,  le  signal  TPM  est 
lʹenregistrement de  la moyenne de cent  impulsions rapides de  l’ordre de 18	݊ݏ. Le coefficient 
de calibration de la charge d’espace a été obtenu pour un échantillon non polaire et non chargé 








Dans  ce  chapitre,  nous  avons  présenté  le  principe  de  fonctionnement  de  la  méthode 





Cependant  la  mesure  du  courant  (F)LIMM  sous  champ  par  la  méthode  du  double 
condensateur  est  réalisée  sur  un  échantillon  en  court‐circuit  car  une  mesure  simultanée  à 
l’application de  la contrainte électrique n’était pas encore envisageable en  raison des  risques 
importants de dommage du circuit électronique en cas de claquage de l’échantillon. 
Il  est alors apparu  essentiel de pouvoir  suivre  le  comportement de  la  charge  interne à 
lʹéchantillon simultanément à l’application d’une contrainte électrique et dʹévaluer son impact 
sur  le vieillissement des matériaux. Ainsi,  l’évolution de  la (F)LIMM vers une  technique sous 
champ permettant  la mesure pendant  l’application de  la contrainte électrique est rapidement 













Chapitre III. Vers  le  développement  dʹune  méthode  (F)LIMM  sous 
champ 
L’étude du comportement de la charge d’espace sous une contrainte électrique étant une 
préoccupation majeure  du monde  industriel  spécialisé,  l’évolution  naturelle  de  la  (F)LIMM 
était  d’aller  vers  une  mesure  pouvant  être  effectuée  pendant  l’application  d’un  champ 
électrique continu externe. Pour y parvenir, la cellule de mesure classique a dû être adaptée, de 
sorte à pouvoir  relier  lʹélectrode  supérieure à une  source haute  tension  continue  (HVDC) de 
façon  à  appliquer  la  tension directement  sur  lʹélectrode de  lʹéchantillon. La  connexion de  la 
source  directement  à  la  cellule  nécessite  un  système  de  conditionnement  et  une  protection 
électrique ne modifiant pas le spectre de courant (F)LIMM et n’introduisant pas de bruit dans 
la même chaîne de mesure. 
Les obstacles rencontrés,  les solutions proposées et  leurs  impacts en terme d’amplitude, 




Dans  le  chapitre précédent,  le principe de  la méthode  (F)LIMM  a  été détaillé.  Il  s’agit 
maintenant de présenter les modifications expérimentales effectuées sur notre banc de mesure 
afin  de  permettre  l’application  d’un  champ  électrique  externe  ainsi  que  les  modifications 
théoriques apportées à lʹéquation générale du courant (F)LIMM (Eq. II‐1). 










capacitives présentes au niveau des électrodes en  complément des  charges  images dues à  la 
présence de charge d’espace au sein de l’échantillon (Chap. II).  
En effet,  lʹapplication dʹune tension entre  les électrodes de  la cellule de mesure, et donc 
sur  les  électrodes du  film diélectrique mince  étudié,  se  traduit par  lʹapplication dʹun  champ 
électrique  continu  externe  qui  vient  sʹajouter  à  la  contribution  du  champ  électrique  interne 
induit  par  la  charge  d’espace  [Pham  2009,  200].  Ainsi,  lorsque  la  tension  ܸ݄ݐ  est  appliquée  sur 





Ce  champ externe appliqué  s’ajoute au  champ électrique  interne, et un nouveau  terme  
apparaît  dans l’expression de la fonction de charge (Eq. II‐3) qui devient : 













avec  ݂  la  fréquence  de  modulation  du  faisceau,  ܵ  la  section  du  faisceau,  ܮ  l’épaisseur  de 
l’échantillon,  ݌ሺݖሻ  la  polarisation,  ߙݖ  et  ߙߝ  respectivement  le  coefficient  de  dilatation  ou 











de  l’échantillon tout en reportant  la tension ܸ݄ݐ aux bornes de  lʹéchantillon, et d’autre part,  la 
présence de la capacité permet d’introduire une masse à lʹélectrode supérieure ce qui permet de 






Le  rôle de  la protection  électrique  est de  transférer  le  transitoire de  courant  lors d’un 
claquage de  l’échantillon,  et  ainsi de protéger  les  circuits  électroniques du  reste du  système 
d’acquisition, principalement le préamplificateur et le détecteur synchrone, ainsi que le reste de 
la  chaîne  de  mesure,  tout  en  maintenant  une  masse  virtuelle  en  alternatif  à  lʹentrée  de 
lʹamplificateur. 
Un  schéma  électrique  du  montage  est  proposé  dans  la  Figure  III‐3.  Dans  cette 
configuration le circuit de protection électrique est de type écrêteur (ou limiteur) où les diodes 
à faible perte de courant et à réponse très rapide sont montées en antiparallèle pour protéger le 






en  termes de bruit sur  la réponse  fréquentielle du courant  (F)LIMM. En effet, si  les éléments 
introduits dans la chaîne de mesure sont indispensables pour l’application de la tension et pour 
la protection de  la  chaîne de mesure,  il  faut  conserver  la même bande passante  et  le même 
rapport  signal  sur  bruit  sur  la  chaîne  de  mesure  afin  de  garder  la  même  sensibilité  de  la 
technique. 








le  système  de mesure.  Les  détails  de  ces modifications  sont  détaillés  dans  les  paragraphes 
suivants. 
III.1.5 Influence du filtre RC 













une  capacité  de  220	݌ܨ,  équivalente  à  celles  des  échantillons  régulièrement  étudiés.  Les 
résultats sous forme de spectre de courant en fonction de la fréquence, ont montré (Figure III‐5) 
que  plus  la  résistance  est  élevée,  plus  le  bruit  diminue.  Pour  une  capacité  donnée,  les 

























 Réel   Imag - Iexp / R=100 M soumis à 0 V
 Réel   Imag - Iexp / R=  50 M soumis à 0 V




  4݇ܤܶ∆݂ܴ   (Eq. III‐4) 
avec ݇ܤ ൌ 1,3806ݔ10ି23	ܬ. ܭି1 la constante de Boltzmann, ܶ la température de l’environnement 
de mesure, ∆݂ la bande passante considérée  et ܴ la résistance exprimée en ohms. 
Comme  attendu  théoriquement,  le  bruit  en  courant  expérimental  est  inversement 
proportionnel à la valeur de ܴ. Il convient dʹutiliser alors une valeur la plus grande possible. 
Pour mieux évaluer lʹinfluence de la valeur de ܴ, un autre test a été mené sur un film de 
PVDF  de  50	μ݉  d’épaisseur métallisé  par  une  couche  chrome/aluminium  (Cr/Al)  de  40	݊݉ 
dʹépaisseur avec une capacité de 1,1	݊ܨ et qui a été soumis à une tension de 0	ܸ. Pour le filtre 
RC,  différentes  capacités  (10	݌ܨ,  100	݌ܨ  et  1	݊ܨ)  ont  été  couplées  séparément  soit  avec  la 

























 Réel  Imag - Iexp / R=50 M, C=    1 nF soumis à 0 V
 Réel  Imag - Iexp / R=50 M, C=100 pF soumis à 0 V
 Réel  Imag - Iexp / R=50 M, C=  10 pF soumis à 0 V
 























 Réel  Imag - Iexp / R=100 M, C=    1 nF soumis à 0 V
 Réel  Imag - Iexp / R=100 M, C=100 pF soumis à 0 V
 Réel  Imag - Iexp / R=100 M, C=  10 pF soumis à 0 V
 
Figure  III‐7 Comparaison des  couples RC  avec ࡾ ൌ ૚૙૙	ࡹࢹ  et ࡯ ൌ ૚૙	࢖ࡲ, ૚૙૙	࢖ࡲ, ૚	࢔ࡲ  sur un  film de PVDF 
૞૙	μ࢓  métallisé avec Cr/Al ૝૙	࢔࢓ 
De plus, nous  remarquons que pour un même  échantillon,  lorsque  la  capacité dans  le 
filtre RC est importante, lʹamplitude du signal obtenu l’est aussi. En effet, comme nous l’avons 
constaté  [Velazquez‐Salazar  et  al.  2016],  l’intégration  du  filtre  RC  dans  la  chaîne  de  mesure  a  pour 
conséquence une atténuation du signal mesuré à 0	ܸ par rapport au signal de référence, obtenu 
avec  la méthode  (F)LIMM  conventionnelle. Ainsi,  le  pont  diviseur  capacitif  constitué  de  la 
capacité du  filtre RC,  référencée comme ܥܴܥ, et de  la capacité de  l’échantillon  (ici un  film de 
PVDF) ܥܸܲܦܨ dont la valeur calculée est de lʹordre de 1,1	݊ܨ, permet d’expliquer ce phénomène. 
Lʹatténuation introduite par le pont diviseur capacitif est : 
  ܥܴܥܥܴܥ ൅ ܥܸܲܦܨ  (Eq. III‐5) 
Le tableau récapitulatif Tab.   III‐1 Récapitulatif de  l’évolution de  l’atténuation du signal 
en  fonction  du  rapport  capacitif  entre  le  filtre  passe‐bas  et  l’échantillon  de  lʹévolution  de 














Ainsi,  pour  atteindre  ou  s’approcher  du  niveau  de  courant  obtenu  en  (F)LIMM 
conventionnelle, pour  cet échantillon  (100	݌ܣ),  il y a  tout  intérêt à augmenter  la  capacité du 
filtre RC au‐delà de 1	݊ܨ. 
Dans  cette  perspective,  sur  lʹéchantillon  de  PET  utilisé  précédemment,  des  nouveaux 
couples RC ont été testés à 0	ܸ en fixant la résistance à 100	ܯߗ et en variant successivement la 
capacité de 220	݌ܨ, 1	݊ܨ, 2	݊ܨ, 4	݊ܨ, 8	݊ܨ et 10	݊ܨ. Les résultats exposés sur Figure III‐8, Figure 
III‐9  et Figure  III‐10 ont montré que  le  couple RC  lié  à  la  capacité de 8	݊ܨ  (carrés  en bleus) 
réduisait dʹune manière performante le bruit à basse fréquence. Cependant, il est important de 
signaler que  si  le  rapport  capacitif  indique quʹun meilleur niveau de  signal  est obtenu pour 
10	݊ܨ, cette capacité n’a pas été retenue car lors des essais expérimentaux, il s’est avéré que le 
couple RC avec la capacité de 10	݊ܨ introduisait autant de bruit à basse fréquence que le couple 
RC  avec  la  capacité de  220	݌ܨ,  avec  la même  atténuation  à  haute  fréquence  (Figure  III‐8  et 
Figure III‐10). Ceci est probablement dû au fait que les données techniques du préamplificateur 






















 Réel    Imag - Iexp / R=100 M, C=  1 nF soumis à 0 V
 Réel    Imag - Iexp / R=100 M, C=220 pF soumis à 0 V
 


















 Réel    Imag - Iexp / R=100 M, C=4 nF soumis à 0 V
 Réel    Imag - Iexp / R=100 M, C=2 nF soumis à 0 V
 






















 Réel    Imag - Iexp / R=100 M, C=10 nF soumis à 0 V
 Réel    Imag - Iexp / R=100 M, C=  8 nF soumis à 0 V
 







nous  allons  comparer  des  mesures  de  courant  (F)LIMM  conventionnelle  et  (F)LIMM  sous 




























 Réel  Imag - Iexp / (F)LIMM Conventionnelle
 
Figure  III‐11  Mesure  (F)LIMM  conventionnelle  sur  un  film  de  PVDF  ૞૙	μ࢓  métallisé  par  une  électrode 
supérieure de ૝૙	࢔࢓ Cr/Al ሺࡾ ൌ ૚૙૙	ࡹࢹ, ࡯ ൌ ૡ	࢔ࡲ) 


















 Réel  Imag - Iexp / (F)LIMM conventionnelle
 Réel  Imag - Iexp / (F)LIMM sous champ soumis à 0V (RC)
 
































Figure III‐13 Fonction de transfert du filtre RC (ࡾ ൌ ૚૙૙	ࡹࢹ, ࡯ ൌ ૡ	࢔ࡲ) avec  la protection électrique obtenu à ૙	ࢂ 
sur un film en PVDF ૞૙	μ࢓ métallisé par une électrode supérieure de ૝૙	࢔࢓ Cr/Al 












Dans  un  premier  temps,  pour  évaluer  lʹinfluence  et  la  performance  de  la  protection 





mauvais filtre passe‐bas (ܴ ൌ 50	ܯߗ, ܥ ൌ 100	݌ܨ) pour deux préamplificateurs différents (LCA‐
200K‐20M et DLPCA‐200). Ainsi, il a été possible dʹévaluer la qualité du signal sans et avec la 
protection électrique. Les  résultats ont montré que  lorsque  la protection est ajoutée,  le signal 
obtenu avec le préamplificateur DLPCA est beaucoup moins bruité (Figure III‐14). Cependant 
dans  la  même  configuration  de  mesure  en  utilisant  le  préamplificateur  LCA  le  signal  est 
beaucoup plus  lisse  (Figure  III‐15). Ce  test nous a permis de  justifier  le  choix de  réaliser  les 



















 Réel  Imag - Iexp / RC avec protection soumis à 0 V
 Réel  Imag - Iexp / RC  sans protection soumis à 0 V
 
Figure III‐14 Influence de la protection électrique sur le préamplificateur DLPCA. Test sur film PVDF avec filtre 






















 Réel  Imag - Iexp / RC avec protection, LCA à 0 V






Ce  dispositif  simple  permet  de  protéger  notre  chaîne  de  mesure  (en  particulier  le 
préamplificateur  de  courant)  sensible  aux  surcharges  électriques  lors  du  claquage  des 
échantillons ou  lors de  l’apparition des décharges partielles pendant  la mesure  sous  tension. 
Elle  a pu montrer  son  efficacité  lors de  quelques  claquages  qui  sont  intervenus  lors de  nos 
mesures. 
III.1.6.2 Fonction de transfert de la protection électrique 
De manière  identique  au  cas  du  filtre RC,  nous  avons  comparé  les  signaux  (F)LIMM 
obtenus avec  la cellule  sous champ avec et sans protection électrique  (Figure  III‐16) pour un 
échantillon de PVDF de 50	μ݉ dʹépaisseur métallisé par une électrode supérieure de 40	݊݉ en 
Cr/Al. Lorsque  la protection est  insérée dans  la chaîne, une modification du courant apparaît 

























 Réel  Imag - Iexp / (F)LIMM sous champ soumis à 0V
                                                       (RC avec protection électrique)
 Réel  Imag - Iexp / (F)LIMM sous champ soumis à 0V (RC)
 
Figure  III‐16 Mesure  (F)LIMM  sous  champ  à  ૙	ࢂ  sur  un  film  de  PVDF  ૞૙	μ࢓ métallisé  par  une  électrode 
supérieure de ૝૙	࢔࢓ Cr/Al. Influence de RC (ࡾ ൌ ૚૙૙	ࡹࢹ, ࡯ ൌ ૡ	࢔ࡲ) lié à la protection électrique 




































Expérimentalement,  l’évolution  vers  la  méthode  (F)LIMM  sous  champ  a  nécessité  
beaucoup d’effort pour extraire  le signal du bruit car pour une  tension continue de quelques 
kilovolts  appliquée  directement  sur  lʹéchantillon,  un  courant  alternatif  de  lʹordre  du  pico‐
Ampère est obtenu en sortie. Ainsi, il faut d’abord connaître les sources de bruit pour mieux les 








différentes  façons  à  la masse. Le  capot  (F)LIMM  conventionnel  n’introduisant pratiquement 
pas  de  bruit,  c’est  la  référence  de  comparaison  que  nous  utilisons  pour  évaluer  le  banc 
expérimental. Le nouveau capot (F)LIMM,  ici dénommé simplement ʺ capot HT ʺ, a été pensé 
pour réaliser  la mesure sous haute‐tension. Lorsque ce nouveau capot est  lié ou non au  filtre 
RC en maintenant la condition de court‐circuit, grâce à un circuit adapté, il n’introduit pas de 
bruit  comme  montré  sur  Figure  III‐18  et  Figure  III‐19.  Cependant,  lorsquʹune  tension  est 
appliquée, ici 0	ܸ, à travers le filtre RC sélectionné (ܴ ൌ 100	ܯߗ, ܥ ൌ 8	݊ܨ), du bruit à très basse 
fréquence (100	ܪݖ) et à très haute fréquence (10	݇ܪݖ) est introduit. Pour essayer de le réduite, 
une tresse métallique a été utilisée (Figure III‐20) pour lier la masse de l’alimentation à la masse 






















 Réel  Imag - Iexp / Capot (F)LIMM conventionnelle



















 Réel  Imag Iexp / Capot (F)LIMM conventionnelle

























 Réel  Imag - Iexp / Capot (F)LIMM conventionnelle






















 Réel  Imag - Iexp / Capot (F)LIMM conventionnelle
 Réel  Imag - Iexp / Capot HT (RC, tresse, cavalier)

























 Réel  Imag - Iexp sous  500 V / Nouvelle alimentation
 Réel  Imag - Iexp sous -500 V / Nouvelle alimentation
 Réel  Imag - Iexp sous  500 V / Ancienne alimentation
 Réel  Imag - Iexp sous -500 V / Ancienne alimentation
 
Figure III‐22 Comparaison du courant (F)LIMM sur deux alimentations FUG (ancienne HCN 35‐12500, nouvelle 
HCP 14‐12500)  liées au  filtre RC  (૚૙૙	ࡹࢹ, ૡ	࢔ࡲ)  sur un  film de ࡼࡱ	૞૙	μ࢓ métallisé par deux  couches dʹor de 
૞૙	࢔࢓ et soumis à േ૞૙૙	ࢂ 




La  deuxième  expérience  réalisée  pour  réduire  le  bruit  a  été  réalisée  sur  un  dépôt  de 
polyimide de 20	μ݉ soumis à 2,5	ܸ݇. Cette expérience a permis dʹidentifier une dernière source 
de  bruit  non  négligeable  qui  se  trouvait  au  niveau  des  soudures  et  connexions  électriques. 
L’instrumentation  mise  en  place  pour  la  mesure  (F)LIMM  est  très  sensible  aux  décharges 
























 Réel  Imag - Iexp / Après fixation - soumis à +2,5 kV










Après que  les modifications expérimentales ont été validées,  le nouveau banc  (F)LIMM 





























 Réel  Imag - Iexp /    0 V
 Réel  Imag - Iexp / 0,5 kV
 Réel  Imag - Iexp /    1 kV
 Réel  Imag - Iexp / 1,5 kV




















 Réel  Imag - Iexp / 2,5 kV   
 Réel  Imag - Iexp /    3 kV    
 Réel  Imag - Iexp / 3,5 kV
 Réel  Imag - Iexp /    4 kV
 Réel  Imag - Iexp / 4,5 kV
 






















 Réel  Imag - Iexp /    5 kV    
 Réel  Imag - Iexp / 5,5k V    
 Réel  Imag - Iexp /    6 kV




















 Réel  Imag -Iexp /    7 kV
 Réel  Imag -Iexp / 7,5 kV
 Réel  Imag -Iexp /    8 kV
 
Figure III‐27 Courants (F)LIMM sur PTFE ૚૛૞	μ࢓ soumis à : ૠ	࢑ࢂ, ૠ, ૞	࢑ࢂ et ૡ	࢑ࢂ 
La  linéarité du champ appliqué en  fonction de  la  fréquence est régulière  jusqu’à 4,5	ܸ݇ 
(Figure III‐24, Figure III‐25), au‐delà  il y a une séparation nette du comportement du courant 






est  à noter que malgré  l’introduction de bruit,  les mesures  restent  exploitables  jusqu’à 8	ܸ݇. 






permettent  dorénavant  l’application  d’une  tension  continue  à  l’échantillon  et  la  mesure 
simultanée du courant (F)LIMM.  
Ce filtre et cette protection ont été testés et caractérisés notamment par  leur fonction de 
transfert  et  leur  impact  en  termes  de  bruit  sur  le  signal  (F)LIMM.  Au‐delà  de  ces  deux 
éléments, toutes les sources de bruit expérimentales rencontrées ont été évaluées pour corriger 
ou limiter leur impact.  
Mais  dʹune  manière  inattendue,  une  conséquence  importante  liée  à  la  possibilité 
d’appliquer un champ électrique continu externe pendant la mesure (F)LIMM est l’accès à un 
signal  dit  de  calibration  pour  un  échantillon  non  polaire  et  non  chargé,  soumis  à  un  faible 
















Chapitre IV. Modélisation  thermique  et  calibration  sous  champ 
électrique DC externe 
L’utilisation de  la méthode  (F)LIMM pour accéder à  la mesure de  la distribution de  la 
charge d’espace ou du champ électrique interne d’un échantillon de faible épaisseur de l’ordre 
de 6 à 100	μ݉  se confronte à un problème de  taille :  la connaissance de  la distribution de  la 
température, en  fonction de  la  fréquence sur  toute  l’épaisseur de  l’échantillon. En effet, pour 
avoir accès à la distribution de charge d’espace après la mesure du courant, il est nécessaire de 
connaître  la  distribution  absolue  en  température  pour  pouvoir  inverser  et  déconvoluer 
l’équation générale du courant (F)LIMM dans les meilleures conditions. Expérimentalement, le 
profil de  température  en  surface  serait accessible  en utilisant, par  exemple, une méthode de 
type  bolométrique  [Ploss  et  al.  1991,  Filloy‐Corbrion  et  al.  2015]. Cependant,  il  est  nécessaire  d’accéder  à  la 
distribution locale au sein de l’échantillon et pas seulement à la surface. Dʹautre part, la mise en 
œuvre de ces techniques nʹest pas aisée. Ainsi, en raison de la configuration expérimentale de 
la  cellule  de  mesure  et  de  la  faible  dimension  de  la  structure  thermique  constituée  par 
l’environnement  de  l’échantillon  (dont  l’épaisseur  est  de  l’ordre  de  quelques  dizaines  de 
micromètres),  il  n’est  pas  possible  d’obtenir  expérimentalement  la  distribution  locale 
volumique de  la  température. A  ce  stade,  la modélisation de  la  température  semble, pour  le 
moment, être la meilleure solution. 
Dès  les premières études en  (F)LIMM, notre équipe a mené des  travaux dans  le but de 
proposer un modèle thermique qui puisse traduire au plus près de la réalité la diffusion de la 
chaleur  au  sein  de  l’échantillon,  et  différents  modèles  ont  ainsi  vu  le  jour :  le  modèle 
monodimensionnel  (1D)  avec  apport  surfacique  [Suzuoki  et  al.  1985,  Lang  et  al.  1986]  ,  puis  le  modèle 
tridimensionnel  (3D) avec un apport volumique à  trois couches, constitué par  l’échantillon et 
les deux milieux en  contact avec  ce dernier  [Mousseigne  et  al.  1997,  Mousseigne  2000], ensuite  le modèle 1D 
multicouches avec apport volumique sur quatre couches  [Petre 2004] et finalement le modèle 1D à 


















avons  fait  le choix de ne détailler  ici que  les améliorations apportées au modèle  initialement 


















߮ሺݖሻ ൌ െ߯. ׏ሬԦܶሺݖሻ
    avec    ߜ2 ൌ ݆ ݓܦݐ  Eq. (IV‐1) 
avec ܶ la température en (ܭ),  





  ൜ ߮ሺܮሻ ൌ 0߮ሺ0ሻ ൌ ݆0ߚ  Eq. (IV‐2) 




  ܶሺݖ, ݂ሻ ൌ ݆0ߟ߯ߜ .
cosh ߛሺݖ െ ܮሻ
sinh ߛܮ   Eq. (IV‐3) 
avec ܮ en (݉) l’épaisseur de l’échantillon et ߛ le nombre d’onde complexe défini par : 
  ߛ ൌ ሺ1 ൅ ݆ሻඨߨ݂ܦݐ  
Eq. (IV‐4) 
et ݂ en  ሺܪݖሻ  la  fréquence de modulation du  laser et ܦݐ en  ሺ݉2 ݏ⁄ ሻ  le  coefficient de diffusion 
thermique.  Ce  modèle  a  permis  d’avoir  un  premier  aperçu  du  champ  de  température  à 




nécessaire  de  développer  un  modèle  tridimensionnel  (3D)  de  la  température  avec  apport 
volumique. 
IV.1.2 Modèle thermique 3D à trois couches avec apport volumique  
Lors  des  travaux  de  thèse  de  Mousseigne  [Mousseigne  et  al.  1997,  Mousseigne  2000],  un  modèle 
tridimensionnel de la température a été développé (Figure IV‐2). Cette évolution était justifiée 
par  l’utilisation d’une  lentille de  focalisation permettant de réduire de manière  importante  la 
section du  laser (spot) de sorte que sa dimension soit beaucoup plus faible que  l’épaisseur de 
l’échantillon,  en  vue  de  la  réalisation  de  cartographies  en  trois  dimensions  de  la  charge 
d’espace.  Les  hypothèses  de  départ  devaient  d’une  part  satisfaire  la  condition  d’apport 
volumique  de  chaleur  par  le  faisceau  laser  (et  considérer  ainsi  une  pénétration  du  flux 












ۖۓ ׏2ܶሺݔ, ݕ, ݖ, ݐሻ െ ݆
߱
ܦݐܽ
ܶሺݔ, ݕ, ݖ, ݐሻ ൌ 0
׏2ܶሺݔ, ݕ, ݖ, ݐሻ െ ݆ ߱ܦݐܵ ܶሺݔ, ݕ, ݖ, ݐሻ ൌ െ
1
߯ܵ
ܳሺݔ, ݕ, ݖ, ݐሻ
׏2ܶሺݔ, ݕ, ݖ, ݐሻ െ ݆ ߱ܦݐ݂ ܶሺݔ, ݕ, ݖ, ݐሻ ൌ 0
   avec     
ݔ ൏ 0






avec ܦݐ݅   en  ሺ݉2 ݏ⁄ ሻ  la diffusivité  thermique  et  ߯݅  en  (ܹ ݉.ܭ⁄ )  la  conductivité  thermique  du 
milieu ݅. 
La  source  de  chaleur  laser  a  été modélisée  dans  un  repère  direct  ሺݔ, ݕ, ݖሻ  comme  une 
distribution  gaussienne  se  translatant  suivant  l’axe  ݔ.  Dans  ces  conditions,  l’expression  de  
l’énergie optique déposée dans l’échantillon est donnée par l’équation Eq. IV‐6 qui n’est valable 
que dans un milieu infini ou semi‐infini [Mousseigne 2000]. 
  ܳሺݔ, ݕ, ݖ, ݐሻ ൌ 2ܲ0ሺ1 െ ܴሻܽ2ߨ2 . ߚ. ݁
ିቆሺݔିݒݐሻ2ܽ2 ା
ݕ2
ܾ2ቇ. ݁ିߚݖ. ݂ሺݐሻ	 Eq. (IV‐6) 
avec ܲ0 en (ܹ) la puissance du faisceau laser, ܴ le coefficient de réflexion optique, ߚ en (ܿ݉ି1) 
le coefficient d’absorption ou dʹatténuation optique, ܽ et ܾ en (݉) le grand et le petit rayon de la 
tache  focale  elliptique,  ݒ  en  (݉ ݏ⁄ )  la  vitesse  d’avancée  du  faisceau  et  ݂ሺݐሻ  l’enveloppe 
temporelle. 
Puisque la longueur d’atténuation du faisceau définie par 1/ߚ est dans ce cas inférieure à 
l’épaisseur  de  l’échantillon,  le  milieu  est  considéré  comme  semi‐infini  d’un  point  de  vue 
optique. 
En  ajoutant  des  hypothèses  simplificatrices,  faisceau  laser  cylindrique  ሺܽ ൌ ܾሻ 
immobile	ሺݒ ൌ 0ሻ  et  modulé  en  intensité  par  une  fonction  harmonique  ሺ݂ሺݐሻ ൌ ݆݁߱ݐሻ, 
l’expression  finale retenue pour  l’énergie absorbée  [Jackson  et  al.  1980] est donnée par  l’équation Eq. 
IV‐7 : 
  ܳሺݔ, ݕ, ݖ, ݐሻ ൌ 2ܲ0ሺ1 െ ܴሻܽ2ߨ2 . ߚ. ݁
ିቆ൫ݔ
2ାݕ2൯
ܽ2 ቇ. ݁ିߚݖ. ݆݁߱ݐ Eq. (IV‐7) 
avec ߱ en (ݎܽ݀ ݏ⁄ ) la pulsation définie par : 
  ߱ ൌ 2ߨ݂ Eq. (IV‐8) 








ۖۓܶܽሺݖ ൌ 0ሻ ൌ ܶܵሺݖ ൌ 0ሻܶܵሺݖ ൌ ܮሻ ൌ ݂ܶሺݖ ൌ ܮሻ
߮ܽሺݖ ൌ 0ሻ ൌ ߮ܵሺݖ ൌ 0ሻ
߮ܵሺݖ ൌ ܮሻ ൌ ݂߮ሺݖ ൌ ܮሻ
  Eq. (IV‐9) 
avec le flux de chaleur ߮݅ሺݖሻ en (ܹ) de la couche ݅ défini par l’équation : 
  ߮݅ሺݖሻ ൌ െ߯݅
݀ܶ݅
݀ݖ   Eq. (IV‐10) 
En  considérant  les milieux  en  contact  avec  l’échantillon  comme  semi‐infinis,  les  deux 
conditions aux limites en température sont : 
  ൜ܶܽሺെ∞ሻ ൌ 0݂ܶሺ൅∞ሻ ൌ 0  Eq. (IV‐11) 
La méthode de  résolution utilisée est basée  sur  la mise en oeuvre des  transformées de 
Fourier. En effet, une double transformée de Fourier de l’équation de conduction de la chaleur 
est  effectuée  par  rapport  aux  variables  spatiales  ݔ  et  ݕ.  L’importante  simplification  qui  en 





réel peut  être  transformé  en  coordonnées  cylindriques,  tel que  la  résolution  finale  soit de  la 
forme suivante : 







  ෩ܶሺ݇ሻ ൌ ܵ0෪ሺ݇ሻߜ2 െ ߚఒ2
൬ߚఒߜௌ ݁





  ݇2 ൌ ݉2 ൅ ݊2 ൌ ܳ Eq. (IV‐14) 
  ܵ0෪ሺ݇ሻ ൌ െ 2߯ߨ2 ܲ0ሺ1 െ ܴሻߚఒ݁
ିܽ2݇2   Eq. (IV‐15) 
  ߜܵ ൌ ܽ ൅ ݆ܾ  Eq. (IV‐16) 
  ܽ ൌ ඩ
ܳ ൅ ටܳ2 ൅ 4Ω2
2  
Eq. (IV‐17) 
  ܾ ൌ ඩ
െܳ ൅ ටܳ2 ൅ 4Ω2
2  
Eq. (IV‐18) 
  Ω ൌ ߱2ܦݐ  Eq. (IV‐19) 
Lors des travaux de thèse de A. Petre [Petre 2004], les modèles 3D à trois couches avec apport 
volumique et 1D monocouche avec apport surfacique, ont été comparés. Ainsi,  il a été déduit 
que  le  modèle  3D  avec  apport  volumique  est  plus  adapté  que  le  modèle  1D  avec  apport 
surfacique  pour  les  fréquences  élevées.  Mais  à  basses  fréquences,  le  modèle  1D  avec  flux 









Dans  ce  cas,  l’apport  de  chaleur  dans  le  volume  se  réalise  dans  lʹéchantillon  par 
l’utilisation  dʹélectrodes  optiquement  fines  donc  atténuant  peu  le  faisceau.  Dans  ce  cas,  le 
modèle  1D  avec  apport  surfacique  a  évolué  vers  le  modèle  1D  avec  apport  volumique 
schématisé sur la Figure IV‐3.  













  ൜߮ሺݖ ൌ 0ሻ ൌ 0߮ሺݖ ൌ ܮሻ ൌ 0 Eq. (IV‐21) 
Ainsi, l’expression finale de la source de chaleur en tant qu’énergie absorbée est :  
  ܳሺݖሻ ൌ െ߯ܵ0݁ఉݖ  Eq. (IV‐22) 












chaleur  aux  électrodes  pour  un  milieu  homogène,  isotrope  et  avec  des  coefficients  qui  ne 
présentent pas de dépendance thermique est donnée par l’équation Eq. IV‐25 : 









ۓ ܣ ൌ ߚܵ0ߜ൫ߚ2 െ ߜ2൯
݁ିߚܮ െ ݁ିߜܮ
݁ߜܮ െ ݁ିߜܮ
ܤ ൌ ߚܵ0ߜ൫ߚ2 െ ߜ2൯	
݁ିߚܮ െ ݁ାߜܮ
݁ߜܮ െ ݁ିߜܮ
݂ሺݖሻ ൌ ߚܵ0൫ߚ2 െ ߜ2൯ ݁
ିߚݖ																			
ߜ2 ൌ ݆ ߱ܦݐ , ߜ ൌ ඨ
߱
2ܦݐ ሺ1 ൅ ݆ሻ
  Eq. (IV‐26) 








Lors des  travaux de  thèse de A. Petre  [Petre  2004]  la  cellule de mesure  (F)LIMM a  subi  les 







la  diffusion  de  la  chaleur  et  des  caractéristiques  thermiques  de  chaque  milieu  constituant 
l’ensemble de la structure étudiée, à savoir : air ‐ électrode ‐ échantillon ‐ laiton (Figure IV‐4). 

















2ܶ2 ൌ െ 1߯2 ܳ2ሺݖሻ
݀2ܶ3
݀ݖ2 െ ߜ3
2ܶ3 ൌ െ 1߯3 ܳ3ሺݖሻ
݀2ܶ4
݀ݖ2 െ ߜ4
2ܶ4 ൌ െ 1߯4 ܳ4ሺݖሻ
  Eq. (IV‐27) 
avec ߯݅ en (ܹ ݉.ܭ⁄ )  la conductivité thermique du matériau, ܳ݅ en (ܹ.݉)  la source de chaleur 
locale et les autres paramètres définis pour la ݅è݉݁ couche par :  
  ߜ2݅ ൌ ݆ ఠܦݐ݅ et ݅ ൌ ሺ1, 4ሻ, ݆
2 ൌ െ1  Eq. (IV‐28) 












ۓ ܶ1ሺݖ ൌ െ∞ሻ ൌ 0ܶ1ሺݖ ൌ െ݈ሻ ൌ ܶ2ሺݖ ൌ െ݈ሻ
ܶ2ሺݖ ൌ 0ሻ 		ൌ ܶ3ሺݖ ൌ 0ሻ		
ܶ3ሺݖ ൌ ܮሻ 	ൌ ܶ4ሺݖ ൌ ܮሻ	
ܶ4ሺݖ ൌ ൅∞ሻ 	ൌ 0												
߶1ሺݖ ൌ െ݈ሻ ൌ ߶2ሺݖ ൌ െ݈ሻ
߶2ሺݖ ൌ 0ሻ ൌ ߶3ሺݖ ൌ 0ሻ
߶3ሺݖ ൌ ܮሻ ൌ ߶4ሺݖ ൌ ܮሻ
	 Eq. (IV‐29) 
 
La  source de  chaleur  locale dans une  couche  est générée par  le  faisceau  laser  incident 
dans le milieu	݅. Elle est définie comme la divergence du flux radiatif par le faisceau laser créée 
en chaque point du matériau, conformément à : 
















  ܳ2ሺݖሻ ൌ ܰ2ߚଶ ൭ቆܴ2 ൅ ܴ3
ሺ1 െ ܴ3ሻሺ1 െ ܴ2ሻ
1 െ ܴ32݁ି2ఉయܮ
݁ି2ఉయܮቇ ݁ఉమሺݖା݈ሻ ൅ ݁ఉమሺݖା݈ሻ൱  Eq. (IV‐32) 
  ܳ3ሺݖሻ ൌ ܰ2ߚଷ
ሺ1 െ ܴ2ሻ݁ିఉమ݈
1 െ ܴ32݁ି2ఉయܮ
൫ܴ3݁ି2ఉయܮ݁ఉయݖ ൅ ݁ିఉయݖ൯  Eq. (IV‐33) 
  ܳ4ሺݖሻ ൌ ߚସ














ۖۓ ܶ1ሺݖሻ ൌ ܣ1݁ߜ1ݖ ൅ ܤ1݁ିߜ1ݖ 		ܶ2ሺݖሻ ൌ ܣ2݁ߜ2ݖ ൅ ܤ2݁ିߜ2ݖ ൅ ܥ2൫݁ିߚ2ሺݖ	ା	݈ሻ ൅ ߙ1݁ି2ߚ݈݁ߚ2ሺݖ	ା	݈ሻ൯
ܶ3ሺݖሻ ൌ ܣ3݁ߜ3ݖ ൅ ܤ3݁ିߜ3ݖ ൅ ܥ3൫݁ିߚ3ݖ ൅ ߙ2݁ߚ3ݖ൯ 						
ܶ4ሺݖሻ ൌ ܣ4݁ߜ4ݖ ൅ ܤ4݁ିߜ4ݖ ൅ ܥ4݁ିߚ4ሺݖି݈ሻ 					
  Eq. (IV‐35) 
Ce modèle  a  l’avantage  de  présenter  une  résolution  analytique  qui  le  rend  souple  et 
rapide au niveau de la programmation et du calcul comparé au modèle 3D. Les difficultés que 
présentait le modèle 3D volumique au niveau de la résolution de l’équation de la chaleur et du 
temps  de  calcul  prohibitifs  ont  été  levées.  De  plus,  dans  ce  cas,  les  problèmes  liés  aux 
hypothèses sur les flux avant et arrière sont résolus. 
IV.2 Modèle thermique 1D à six couches, approche matricielle 
Lors des  travaux de  thèse de Pham  [Pham  2009],  le modèle  thermique  a  évolué pour  tenir 
compte de lʹenvironnement thermique réel de l’échantillon. Ainsi, l’idée de générer un modèle 
avec apport volumique de  chaleur, généralisable à plusieurs  couches, pour  tenir  compte des 
futures modifications de  la  cellule,  a permis de développer un modèle multicouche dont  la 
résolution  devait  rester  facilement  programmable  et  rapide  (quelques  minutes),  puisque  à 
l’évidence au‐delà de quatre couches, la résolution analytique devenait très lourde. La nouvelle 
méthode de  calcul,  basée  sur  une  approche de  type  quadripolaire,  consiste  en  la  résolution 
matricielle du  système  thermique multicouche. Ainsi,  chaque milieu est  caractérisé par deux 
matrices : une première matrice permet de lier tous les flux de lumière incident et réfléchi aux 
deux surfaces d’une couche, une seconde relie les températures et les flux de chaleur aux deux 
extrémités  de  la  couche  considérée.  Cette  formulation  a  rapidement  montré  ses  limites  en 

















߲ݐ ܶ݅ሺݎሬԦ, ݐሻ ൌ െ׏ሬԦ ∙ ߮݅ሬሬሬԦ ൅ ܳ݅ሺݎሬԦ, ݐሻ  Eq. (IV‐36) 
Avec  ߩ݅  la  densité  volumique  en	ሺ݇݃.݉ି3ሻ,  ܿ݌݅   la  capacité  thermique  massique 
en	ሺܬ. ݇݃ି1. ܭି1,  ܳ݅ሺݎሬԦ, ݐሻ  en  (ܹ ݉⁄ )  le  terme  de  source  volumique  de  création  d’énergie  en 
fonction de l’espace et du temps,  ሬ߮ሬԦ݅ en (ܹ) le flux de chaleur défini par l’équation de Fourier 
(Eq. IV‐37) [Fourier 1822] : 





couche est constituée d’un milieu  linéaire, homogène et  isotrope, alors  l’équation  (Eq.  IV‐36) 
devient : 
  Δܶ݅ሺݎሬԦ, ݐሻ െ 1ܦݐ݅
߲




Où  Δ  correspond  à  l’opérateur  laplacien,  ߯݅  en  ൫ܹ.݉ି1. ܭି1൯  est  la  conductivité 






En  considérant  tout  d’abord  que  l’échantillon  est  mince  par  rapport  à  la  section  du 








ܶ݅ሺݖሻ ൌ െ 1߯݅
ܳ݅ሺݖሻ  Eq. (IV‐40) 
où  ݖ  est  la  coordonnée  normale  à  lʹéchantillon  et  la direction de diffusion de  la  chaleur  ou 
d’évolution de la température. 
Ainsi, afin d’évaluer  la contribution de  la source de chaleur sur  l’ensemble des couches 













Optiquement,  l’intensité  lumineuse ߮݅ሺݖሻ	de  la  ݅è݉݁  couche  localisée entre  les  interfaces 
ܮ݅	et ܮ݆	 (Figure IV‐6) peut être exprimée comme suit : 
  ߮݅ሺݖሻ ൌ ܰ݅݁ିߚ݅ሺݖିܮ݅ሻ ൅ ܯ݅݁ାߚ݅ሺݖିܮ݅ሻ  Eq. (IV‐41) 
où  les coefficients ܰ݅ et ܯ݅ correspondent respectivement à  l’intensité réfléchie et  transmise à 









  ቊ ݆ܰ 							 ൌ ܰ݅݁
ିߚ݅݀݅൫1 െ ܴ݆݅൯ ൅ ܯ݆ܴ݆݅












où  ñ݅  correspond  à  l’indice  optique  complexe  défini  pour  la  ݅è݉݁  couche  (milieu  isotrope) 
comme suit : 










1 െ ܴ݆݅ ݁
ିߚ݅݀݅ ܴ݆݅1 െ ܴ݆݅ ݁
ߚ݅݀݅
െܴ݆݅
1 െ ܴ݆݅ ݁





















Considérant  qu’il  n’y  a  pas  de  source  arrière  de  lumière  éclairant  depuis  la  dernière 
couche (6݁) du système (ܯ6 ൌ 0) (qui correspond à l’électrode de mesure en laiton), alors : 






  ܯ1 ൌ െ ܿ݀ܰ1  Eq. (IV‐50) 
Ainsi,  à  partir  du  calcul  des  intensités  incidente  et  réfléchie  sur  chaque  couche  et  en 
tenant  compte de  la  réflexion  sur  chaque  interface  et de  l’atténuation de  la  lumière  subie  à 
travers de chaque couche, il est possible de trouver l’intensité de lumière reçue par couche afin 
d’obtenir la source de chaleur locale	ܳ݅, définie comme :  
  ܳ݅ሺݖሻ ൌ െߚ݅ܰ݅݁ିߚ݅ሺݖିܮ݅ሻ ൅ ߚ݅ܯ݅݁ାߚ݅ሺݖିܮ݅ሻ  Eq. (IV‐51) 







ܶ݅ሺݖሻ ൌ െ 1߯݅
൫െߚ݅ܰ݅݁ିߚ݅ሺݖିܮ݅ሻ ൅ ߚ݅ܯ݅݁ାߚ݅ሺݖିܮ݅ሻ൯  Eq. (IV‐52) 
La solution générale de cette équation différentielle de second degré est : 




































En  utilisant  l’expression  générale  de  la  température  obtenue  plus  haut  (Eq.  IV‐53)  les 





ۖۓ ܣ݅݁ିߜ݅൫ܮ݆ିܮ݅൯ ൅ ܤ݅݁ାߜ݅൫ܮ݆ିܮ݅൯ ൅ ܥ݅݁ିߚ݅൫ܮ݆ିܮ݅൯ ൅ ܦ݅݁ାߚ݅൫ܮ݆ିܮ݅൯																																																																																				ൌ ܣ݆ ൅ ܤ݆ ൅ ܥ݆ ൅ ܦ݆
߯݅ ቀെߜ݅ܣ݅݁ିߜ݅൫ܮ݆ିܮ݅൯ ൅ ߜ݅ܤ݅݁ାߜ݅൫ܮ݆ିܮ݅൯ െ ߚ݅ܥ݅݁ିߚ݅൫ܮ݆ିܮ݅൯ ൅ ߚ݅ܦ݅݁ାߚ݅൫ܮ݆ିܮ݅൯ቁ
												 																										 ൌ ݆߯ ቀെߜ݆ܣ݆ ൅ ߜ݆ܤ݆ െ ߚ݆ܥ݆ ൅ ߚ݆ܦ݆ቁ
   Eq. (IV‐57) 
Finalement, ce système peut se réécrire sous forme matricielle avec : 

































Enfin,  il a été  supposé par hypothèse que  la première et  la dernière  couche  sont  semi‐
infinies, ce qui donne les conditions aux limites suivantes: 
  ൜ܣ1 ൌ 0ܤ6 ൌ 0  Eq. (IV‐60) 
Appliquées  à  chacune  des  cinq  interfaces  du  système,  les  conditions  de  continuité 
donnent douze équations pour douze  inconnues.  Il est  intéressant d’illustrer  la  topologie du 








La  température ou  la diffusion de  la  chaleur,  à défaut d’être mesurée  tout  au  long de 
l’épaisseur de l’échantillon, est modélisée par notre représentation thermique 1D à six couches. 
Ainsi,  il  est  possible  d’obtenir  les  profils  de  température  d’un  matériau  donné  lorsque  ce 
dernier  se  trouve  dans  la  cellule  de mesure  (F)LIMM  irradié  sur  sa  face  supérieure  par  un 
faisceau laser (d’une puissance de sortie après la traversée du banc optique de 19	ܹ݉) et dans 
la configuration Figure IV‐5.  





La Figure IV‐9 montre  la variation des parties réelle et  imaginaire de  la  température en 
fonction  de  l’épaisseur	ܶሺݖሻ,  pour  le  cas  d’un  film  de  PEN  de  20	μ݉  d’épaisseur  soumis  à 
quatre différentes fréquences de modulation du laser : 10	ܪݖ, 100	ܪݖ, 1	݇ܪݖ et 10	݇ܪݖ. 














 Réel  Imag (f = 10 Hz)
 Réel  Imag (f = 100 Hz)
 Réel  Imag (f = 1 kHz)
 Réel  Imag (f = 10 kHz)
 
Figure  IV‐9  Profil  de  température  en  fonction  de  l’épaisseur  ࢀሺࢠሻ  pour  PEN  ૛૙	μ࢓  avec  quatre  différentes 
fréquences de modulation du laser : ૚૙	ࡴࢠ, ૚૙૙	ࡴࢠ, ૚	࢑ࡴࢠ, ૚૙	࢑ࡴࢠ 
Comme attendu,  la  température diminue  le  long de  l’épaisseur de  l’échantillon  (vers  la 
surface arrière), car l’influence de la fréquence de modulation sur la diffusion de la chaleur est 
régie par la longueur de diffusion thermique ߜݐ, définie par : 
  ߜݐ ൌ ඨܦݐߨ݂  Eq. (IV‐61) 
























 Réel  Imag (f = 10 Hz)
 Réel  Imag (f = 100 Hz)
 Réel  Imag (f = 1  kHz)
 Réel  Imag (f = 10 kHz)
 
Figure  IV‐10  Profil  de  température  normalisée  en  fonction  de  l’épaisseur  ࢀሺࢠሻ  pour  PEN  ૚૛	μ࢓  avec  quatre 
différentes fréquences de modulation du laser : ૚૙	ࡴࢠ, ૚૙૙	ࡴࢠ, ૚	࢑ࡴࢠ, ૚૙	࢑ࡴࢠ  
La Figure IV‐10 , correspond aux profils de température normalisés obtenus pour un film 
de  PEN  de  12	μ݉  d’épaisseur  et  irradié  par  un  faisceau  laser  soumis  aux  mêmes  quatre 
fréquences  que  l’exemple  précédent.  Dans  ce  cas,  grâce  à  la  normalisation,  il  est  possible 
d’avoir un  autre point de  vue  sur  l’évolution de  la  température. En  effet,  en  fonction de  la 
fréquence choisie,  les profils de  température se départagent en  trois  formes différentes : celle 
présentant un croisement des parties réelle et  imaginaire près de  la surface  irradiée pour ݂ ൌ
10	݇ܪݖ,  celle  pour  lesquelles  le  croisement  se  situe  vers  ݂ ൌ 1	݇ܪݖ  et  celle  qui  a  un 
comportement plutôt linéaire sans croisement  dans la plage de fréquences 10 et 100 Hz. Grâce 
à cette figure il est facile de comprendre que les contributions pour le signal (F)LIMM se font de 
différentes manières.  Plus  particulièrement,  par  exemple,  pour  étudier  une  zone  près  de  la 



















 Réel  Imag (z = 0 µm) PEN 25 µm
 Réel  Imag (z = 0 µm) PEN 20 µm
 Réel  Imag (z = 0 µm) PEN 12 µm
 Réel  Imag (z = 0 µm) PEN  6 µm
 




20 et 25	μ݉. Pour des  faibles  fréquences de modulation une augmentation de  la  température 
est observée près de la surface lorsque l’échantillon est épais. Aussi, indépendamment de leur 
épaisseur à partir de 1	݇ܪݖ et vers  les hautes  fréquences  tous  les profils convergent. A partir 
d’une  certaine  fréquence,  quand  deux  échantillons  d’épaisseurs  différentes  présentent  des 
profils  de  température  similaires,  l’échantillon  peut  être  considéré  comme  thermiquement 
épais [Incropera et al. 2007]. Ainsi, et dans ce cas, le flux thermique sur la face arrière est négligeable. 
Les simulations de température, ou de propagation de la chaleur, au sein de l’échantillon 




la mesure des paramètres utilisés seront donnés dans  la section suivante.  Il est  important de 
noter que  les valeurs  simulées pour  la  température doivent  correspondre au plus près de  la 




expérimentaux  et  simulés,  obtenus  grâce  à  la  simulation  de  la  température,  un  procédé  de 








dʹavoir  accès  à  la  distribution  de  charge  dʹespace  mesurée.  Comme  évoqué  en  début  de 
chapitre, dans certaines conditions particulières, une mesure  (F)LIMM sous champ électrique 
permet d’accéder à un profil de  température au  sein de  la  structure  thermique proche de  la 




10	ܸ݇/݉݉, pour éviter toute  injection de charge  [Crine  2005]. Ainsi,  le courant (F)LIMM, dans ces 
conditions particulières s’exprime sous la forme simplifiée suivante : 
  ܫሺ݂ሻ ൌ ݆2ߨ݂ ܵܮන൬െሺߙݖ െ ߙߝሻߝ
ܸ݄ݐ




La  Figure  IV‐12  illustre  la  comparaison  entre  un  signal  expérimental  et  un  signal 
théorique acquis pour un échantillon de PEN de 20	μ݉ d’épaisseur, métallisé par une couche 























 Réel  Imag - Iexp
 Réel  Imag - Iopt
 
Figure IV‐12 Simulation vs Expérience : Courant (F)LIMM sur un film de PEN ૛૙	μ࢓ d’épaisseur métallisé par 
une  couche  d’or  de  ૚૞૙	࢔࢓  soumis  à  ૚૙	࢑ࢂ/࢓࢓.  Simulation  (en  traits)  avec  ajustement  par  la  méthode 
d’identification des paramètres. En symboles pleins ou en trait continu sont affichées বሺࡵሻ et en symboles creux 
ou en pointillés ণሺࡵሻ 







qui  conditionne  la  quantité  d’énergie  du  faisceau  laser  convertie  en  chaleur  au  sein  de 












Un des premiers paramètres à  considérer  lors de  l’ajustement du  courant  simulé est  la 
puissance du faisceau  laser déposée à  la surface de  l’échantillon. En effet, ce paramètre a une 
grande  importance puisque, en sortie du système optique,  la diode utilisée de 35	ܹ݉ donne 
réellement une puissance de 19	ܹ݉ à  la  surface de  l’échantillon. Ce point a  été détaillé par 
Pham [Pham 2009] lors de ses travaux de thèse.  

















 Réel  Imag - Iexp
 Réel  Imag - Isim / P=14 mW
 Réel  Imag - Isim / P=19 mW






courants  obtenus  avec  trois  différentes  puissances  :  14,  19  et  24	ܹ݉. Ces  simulations  sont 
comparées  avec  le  courant  expérimental  obtenu  sur  un  film  de  PEN  de  20	μ݉  d’épaisseur, 
métallisé  par  une  électrode  supérieure  en  or  de  150	݊݉  et  soumis  à  une  tension  de  200	ܸ 







Lʹanalyse de  la Figure  IV‐13 montre que  l’amplitude du  signal est proportionnelle à  la 
puissance  de  la  diode :  plus  la  puissance  est  importante,  plus  l’amplitude  du  signal  lʹest 
également. 
Pour pré‐ajuster  la puissance de  la  simulation par  rapport à  la valeur  initiale  standard 
de	19	ܹ݉,  la méthode des moindres  carrés  a  été utilisée. Cette méthode permet de  calculer 
l’écart  minimal  entre  le  courant  expérimental  ܫ݁ݔ݌  et  celui  simulé  ܫݏ݅݉  sur  toute  la  bande 
passante. Ainsi, l’expression de l’écart est : 
 






















൱ ൌ 0  Eq. (IV‐64) 
Dans ce cas, la valeur de ݇ est : 





 Ainsi, en appliquant cette méthode de calcul,  il est possible d’accéder à  la valeur de  la 
puissance qui  s’ajuste  le mieux à  la mesure expérimentale,  car à  lʹévidence dʹaprès  la Figure 




૛૙	μ࢓ métallisé  par  une  couche  d’or  de  ૚૞૙	࢔࢓  soumis  à  ૛૙૙	ࢂ.  Les  couches  du modèle 




Pour mieux  faire  correspondre  le  courant  simulé au  courant  expérimental, nous avons 
tout dʹabord étudié  lʹinfluence de  la puissance réellement absorbée par  lʹéchantillon qui est à 
lʹévidence  le  paramètre  le  plus  influant. Mais pour  affiner  cette  correspondance,  tant  sur  la 





ou   sputtering :  le Leica EM ACE600  (Leica)  et  l’Edwards Scancoat Six Pirani  10  (Edwards). Ce 
procédé consiste à déposer sous vide sur un substrat des atomes ou des molécules arrachées à 
une cible donnée,  ici de  l’or. En amont, des atomes  lourds et  ionisés d’un gaz  inerte  (comme 
l’argon) produisent le plasma qui bombardera la cible. 
Visuellement,  la plus grande différence  sur  la qualité de  la surface de  l’électrode en or 
obtenue par ces deux différents systèmes se situe au niveau de la réflexion de la lumière. Elle 
est plus  importante  lorsque  le dépôt est  réalisé avec  le pulvérisateur Leica. En effet,  le grain 
obtenu par ce procédé est plus fin et la surface plus compacte. Cependant, tout en assurant le 
bon contact électrique, il est important que l’électrode en or soit aussi optiquement absorbante 
de  sorte  à  transformer  un maximum de  la  lumière du  laser  en  chaleur. En  effet,  c’est  cette 


















































































Ainsi,  pour  évaluer  quantitativement  la  différence  observée  sur  la  réflexion  des 
électrodes, les coefficients optiques de réflexion ݊ et d’extinction ݇ des surfaces métallisées en 
or de 150	݊݉, selon les deux procédés de métallisation mentionnés plus haut, ont été mesurés 
avec  l’ellipsomètre Semilab SE‐2000 sur des  films en PEN de 12	μ݉ dʹépaisseur  (Figure  IV‐14, 
Figure IV‐15). 
Grâce  à  ces  données,  nous  pouvons  calculer  le  coefficient  de  réflexion  défini  dans 
lʹéquation Eq. IV‐44 (Figure IV‐16). 
Dans  le  tableau  récapitulatif Tab.    IV‐1, nous pouvons  constater que pour  la  longueur 












Ainsi,  les  électrodes  en  or métallisées  avec  le  pulvérisateur  cathodique  Edwards  sont 
beaucoup plus absorbantes optiquement. 
Bien  que  la  différence  obtenue  sur  ܴ  ne  soit  que  de  lʹordre  du  centième, 
expérimentalement  lors  de  nos  mesures,  cette  petite  différence  sʹest  avérée  importante 
concernant  la qualité  et  lʹamplitude des  courants  (F)LIMM. En  effet,  la métallisation  réalisée 
avec  le  pulvérisateur  cathodique  Edwards  produit  un  signal  de  quatre  à  huit  fois  plus 
important  quʹavec  les  métallisations  type  Leica,  comme  nous  pouvons  le  constater  sur  les 
figures (Figure IV‐17, Figure IV‐18).   Sur ces deux figures, nous présentons  les courants bruts 
de  trois  acquisitions  successives  pour  chaque  palier  de  tension.  Ces  images  permettent  de 
mieux illustrer l’influence des différents types de métallisations (Leica et Edwards). Ainsi, il est 
possible de constater que  la métallisation Edwards donne  les meilleurs courants en  terme de 
rapport  signal  sur  bruit  et  en  terme  d’amplitude,  c’est‐à‐dire  que  la méthode  utilisée  pour 
réaliser  la métallisation  influe  sur  la  quantité de  lumière  convertie  en  chaleur.  Par  exemple 
pour les échantillons soumis à 200	ܸ (10	ܸ݇/݉݉), avec la métallisation Leica (Figure IV‐17) le 
signal est très bruité et de l’ordre de 0,5	݌ܣ typiquement. 


















 Réel  Imag - Iexp à 100 V (1)  
 Réel  Imag - Iexp à 100 V (2) 
 Réel  Imag - Iexp à 100 V (3)  
 Réel  Imag - Iexp à 200 V (1)
 Réel  Imag - Iexp à 200 V (2)
 Réel  Imag - Iexp à 200 V (3)
 






















 Réel  Imag - Iexp à 100 V (1)
 Réel  Imag - Iexp à 100 V (2)
 Réel  Imag - Iexp à 100 V (3)
 Réel  Imag - Iexp à 200 V (1)
 Réel  Imag - Iexp à 200 V (2)
 Réel  Imag - Iexp à 200 V (3)
 






































 Réel  Imag - Iexp
 Réel  Imag - Isim / Dt*0,8
 Réel  Imag - Isim / Dt





Sur  la  figure  précédente  nous  observons  deux  effets  de  la  variation  de  la  diffusion 
thermique sur  le courant :  le premier est  l’augmentation de  l’amplitude du signal simulé sur 
toute  la  bande  passante  lorsque  la  valeur  du  coefficient  ܦݐ  augmente,  le  deuxième  est  le 
décalage du point de croisement entre les parties réelle et imaginaire du courant vers les hautes 
fréquences lorsque le coefficient ܦݐ augmente. 
Nous  remarquons  ainsi  l’importance  d’ajuster  dans  la  simulation  le  coefficient  de 
diffusivité  thermique,  pour  ensuite  affiner  l’ajustement  des  courbes  avec  le  paramètre 
puissance de la diode laser. 
IV.3.2.4 Epaisseur de la couche dʹhuile de silicone 
Dans  cette  partie,  nous  expliquons  les  raisons  qui  nous  ont motivés  à  introduire  une 
couche dʹhuile de silicone entre la face arrière de lʹéchantillon et lʹélectrode arrière de la cellule 
de mesure en laiton. Cela a eu des conséquences importantes dans la simulation des courants 







La maîtrise des  conditions  thermiques de  la  face arrière n’était pas  chose aisée. Cela a 
demandé beaucoup de  temps et d’analyse pour  faire  correspondre  le modèle  thermique aux 
mesures  expérimentales. En  effet, nous  avons  constaté dans nos mesures préliminaires  sous 
champ continu externe qu’il y avait tout d’abord un important écart d’amplitude (Figure IV‐13 
et  Figure  IV‐19),  mais  également  un  décalage  du  point  de  croisement  des  parties  réelle  et 
imaginaire  du  courant.  Dès  lors,  la  modification  de  certains  paramètres  influents 
thermiquement  (tels  que  la  puissance  de  la  diode  laser  ou  la  diffusivité  thermique,  par 
exemple) ont permis au  courant  simulé de mieux  correspondre au  courant expérimental  sur 
toute la bande passante. 
Cependant,  lors  de  la  simulation  du  courant  sur  des  mesures  préliminaires  sur  un 
échantillon de PTFE de 25	μ݉ d’épaisseur, métallisé double face par 100	݊݉ d’or et soumis à 
un champ de 500	ܸ (20	ܸ݇/݉݉), nous avons remarqué que la forme du courant simulé avec le 























 Réel  Imag - Iexp
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 Réel  Imag - Iexp / puits d'air face arrière









Le résultat  illustré sur  la Figure  IV‐22, montre que par  l’introduction d’un gap d’air,  la 
forme du courant simulé à basses fréquences correspond mieux à celle du courant expérimental 














Les  résultats  obtenus  pour  un  film  de  PTFE  de  25	μ݉  d’épaisseur  métallisé  par  une 
couche d’or de 100	݊݉, collé à la laque d’argent (Ag) sur l’électrode en laiton et soumis à deux 
différentes  tensions ൅/െ100	ܸ  (équivalent  à  4	ܸ݇/݉݉),  sont présentés dans  la  Figure  IV‐23.  






















 Réel   Imag - Iexp soumis à +100 V
 Réel   Imag - Iexp soumis à -100 V
 
Figure IV‐23 Courant (F)LIMM expérimental sous ൅/െ૚૙૙	ࢂ (૝	࢑ࢂ/࢓࢓) sur un film de PTFE ૛૞	μ࢓ métallisé par 


















 Réel  Imag - Iexp soumis à +125 V
 Réel  Imag - Iexp soumis à -125 V
 
Figure IV‐24 Courant (F)LIMM expérimental sous ൅/െ૚૛૞	ࢂ (ૡ, ૜	࢑ࢂ/࢓࢓) sur un film de PEN ૚૞	μ࢓ métallisé 








expérimentaux sont peu bruités, cependant, comme pour  la  laque d’argent (Ag),  l’échantillon 
risque d’être détruit après utilisation lors du décollage. 
Finalement,  la Figure  IV‐25, montre  l’évolution d’un  film de PEN de 8	μ݉ d’épaisseur 
métallisé par une couche d’or de 150	݊݉ plaqué sur lʹélectrode par un film dʹhuile de silicone et 
soumis à deux différentes tensions ൅/െ160	ܸ (équivalent à 20	ܸ݇/݉݉). Les signaux sont bien 
résolus et proportionnels à  la  tension et  la polarité appliquée. Après utilisation,  l’échantillon 
peut être réutilisé sans avoir besoin de recourir à des produits chimiques pour le nettoyer, lui, 
et la cellule, ce qui rend l’acquisition répétable. 
















 Réel  Imag - Iexp / soumis à +160 V



































 Réel  Imag - I_exp
 Réel  Imag - I_sim / ehuile = 0,5 µm
 Réel  Imag - I_sim / ehuile = 1 µm





L’épaisseur d’huile est une variable  totalement  inconnue et non mesurable. En effet,  le 
dépôt d’huile et son étalement ne sont pas maîtrisés, si ce n’est la quantité de matière déposée 
au centre de l’électrode en laiton. 
Sur  la  Figure  IV‐26,  nous  observons  l’influence  que  ce  paramètre  produit  sur  deux 
modifications  dans  le  comportement  du  courant lorsque  le  coefficient  ݄݁ݑ݈݅݁  augmente  :  le 




deuxième  est  le  décalage  du  point  de  croisement  entre  les  parties  réelle  et  imaginaire  du 
courant vers les basses fréquences. 
IV.3.2.5 Dépendance  en  température  en  fonction  de  la  permittivité  et  de  lʹépaisseur  de 
lʹéchantillon 
Dans  l’expression  fondamentale  du  courant  (F)LIMM  (Eq.  II‐1),  le  courant  ܫሺ݂ሻ  est 
également directement proportionnel  au  coefficient de dépendance  en  température ߙ, défini 
par : 
  ߙ ൌ ߙݖ െ ߙߝ  Eq. (IV‐66) 
Jusquʹici, nous avons considéré ߙ en (ܭି1) comme constant (Eq. IV‐66) avec une valeur de 
lʹordre de 10ି4. 
Ce paramètre  traduit  la variation  thermique de  l’épaisseur ܮ  et de  la permittivité  ߝ de 
l’échantillon qui  entraînent  à  leur  tour  la dépendance  thermique de  la  capacité  électrique ܥ, 
exprimée en (ܨ), pour une géométrie plan‐plan, par : 
  ܥ ൌ ߝܵܮ ൌ ߝ0ߝݎ
ܵ
ܮ  Eq. (IV‐67) 
avec  ܵ  la  surface de  contact  en  (݉2),  ߝ0  la  permittivité du  vide  en  (ܨ ݉⁄ ),  ߝݎ  la  permittivité 
relative de lʹéchantillon. 
Les  coefficients  ߝ,  ܮ  et  ܥ  sont  dépendants  de  la  température,  ainsi  l’expression  précédente 
devient : 


















݀ܶ ൌ ߙߝ  Eq. (IV‐70) 
  1ܮ
݀ܮ
݀ܶ ൌ ߙݖ  Eq. (IV‐71) 
En remplaçant les expressions ces dérivées dans lʹEq. IV‐69, l’expression devient : 





Enfin,  en  simplifiant  lʹexpression précédente  à  lʹaide de  lʹEq.  IV‐67,  l’Eq.  IV‐69  a pour 
expression finale l’équation suivante : 
  ݀ܥ݀ܶ ൌ ሺߙߝ െ ߙݖሻܥ  Eq. (IV‐73) 
soit encore : 




or de 150	݊݉  (métallisé Edwards),  la mesure de  la variation de  la capacité en  fonction de  la 
température  pour  différentes  fréquences  d’excitation  électriques  a  été  réalisée  grâce  à  un 
spectromètre diélectrique Novocontrol (Figure IV‐27). Nous pouvons constater que, d’après ces 
mesures,  la  variation  de  la  capacité  électrique  de  cet  échantillon  est  inversement 
proportionnelle à la température et à la fréquence. 
Il  sʹagit  dʹun  comportement  attendu,  en  raison  de  l’augmentation  de  la  mobilité  des 
porteurs de charge avec la température, mais surtout de l’expansion du film qui a tendance à 
faire diminuer la capacité (Eq. IV‐69). 
A  partir de  ces mesures,  l’évolution de  ߙ  a  été  calculée  (Eq.  IV‐78),  en  fonction de  la 
température, illustrée sur la Figure IV‐28. 






















 f = 10 Hz
 f = 100 Hz
 f = 1 k Hz
 f = 10 kHz
 f = 100 kHz
 
Figure  IV‐27 Mesure diélectrique de  la dépendance  en  température  et  en  fréquence de  la  capacité  électrique 
C(T,f) d’un échantillon PEN ૚૛	μ࢓ métallisé par une électrode supérieur en or de ૚૞૙	࢔࢓ 
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 f = 100 Hz
 f = 1 kHz
 f = 10 kHz
 f = 100 kHz
 




















Figure  IV‐29  Evolution  de  ࢻ ൌ ࢻࢠ െ ࢻࢿ  en  fonction  de  la  fréquence  à  ૛૙	°࡯  sur  un  échantillon  PEN  ૚૛	μ࢓ 
métallisé par une électrode supérieur en or de ૚૞૙	࢔࢓ 
L’évolution de ߙ en fonction de la fréquence d’excitation électrique pour une température 
fixée  à  20	°ܥ  a  été  ensuite  tracée  (Figure  IV‐29). Dans  ce  cas,  la  variation  du  coefficient  en 
fonction de la fréquence est non‐linaire, avec un maximum autour de 1	݇ܪݖ.  
Il  est  important  de  signaler  que,  en  cas  de  problèmes  d’ajustement  entre  un  signal 
expérimental et celui simulé, une fois que tous les autres paramètres sont calibrés et optimisés 
ce  paramètre  pourrait  s’intégrer  dans  la  boucle  d’optimisation.  En  revanche,  lors  de  nos 
travaux, une telle démarche n’a pas été nécessaire. 
IV.4 Calibration  du modèle  thermique  par  la méthode  dʹidentification  des 
paramètres 































 Réel  Imag - Iexp






connus ou moins  contrôlés que d’autres,  comme par  exemple  l’épaisseur d’huile de  silicone 
݄݁ݑ݈݅݁  ou  le  coefficient  de  diffusion  thermique  de  l’échantillon  ܦݐ.  Ainsi,  l’ajustement  de  la 
valeur  des  coefficients  commence  par  le  pré‐ajustement  de  la  puissance  initiale  de 
19	ܹ݉(paramètre  le plus  influant),  avec  le programme développé  sous  le  logiciel Matlab ® 
(voir  l’interface  d’interaction  dans  l’annexe  IV‐1).  Le  but  de  ce  traitement  numérique  est 






















 Réel    Imag - Iexp
 Réel    Imag - Isim 1
 
Figure IV‐31 Simulation avec ajustement de ۾܌ܑܗ܌܍ ൌ ૠ, ૜૝	ܕ܅ vs Expérience : Courant (F)LIMM sur un film de 
PEN ૛૙	μ࢓ d’épaisseur métallisé d’une couche d’or de ૚૞૙	࢔࢓ soumis à ૚૙	࢑ࢂ/࢓࢓. En symboles pleins ou en 
trait continu sont affichées বሺࡵሻ et en symboles creux ou en pointillés ণሺࡵሻ  
Puis,  avec  une  puissance  absorbée  pré‐ajustée  (ܲ ൌ 7,34	ܹ݉),  nous  modifions 
manuellement l’épaisseur initiale d’huile de silicone de 2	μ݉ en cherchant visuellement à faire 
correspondre au mieux  le point de croisement des courants. Il sʹest avéré par différents essais 
que malgré  lʹimportance de ce paramètre  inconnu, son  influence sur  lʹajustement du courant 
simulé  jouait  un  rôle  décisif  après  lʹinfluence  de  la  puissance  de  la  diode. Dans  ce  cas,  la 
nouvelle épaisseur simulée est égale à ݄݁ݑ݈݅݁ ൌ 6	μ݉. Pour minimiser les erreurs entre le courant 
simulé  et  lʹexpérimental,  nous  utilisons  la  méthode  des  moindres  carrés,  en  utilisant  la 






















 Réel  Imag - Iexp
 Réel  Imag - Isim 2
 
Figure IV‐32 Simulation avec ajustement de l’épaisseur de l’huile de silicone ࢋࢎ࢛࢏࢒ࢋ ൌ ૟	μ࢓ et puissance ajustée 
par  la méthode des moindres  carrés ࡼࢊ࢏࢕ࢊࢋ ൌ ૠ, ૚૜	࢓ࢃ  vs Expérience : Courant  (F)LIMM  sur un  film de PEN 
૛૙	μ࢓ d’épaisseur métallisé d’une couche d’or de ૚૞૙	࢔࢓ soumis à ૚૙	࢑ࢂ/࢓࢓. En symboles pleins ou en trait 
continu sont affichées বሺࡵሻ et en symboles creux ou en pointillés ণሺࡵሻ 
Ainsi,  lorsque  la  phase  de  pré‐ajustement  est  terminée,  la  correspondance  entre  les 
courants simulé et expérimental a été améliorée d’une manière très importante par rapport à la 
situation  initiale  (Figure  IV‐30).  Il  reste  à  ajuster  légèrement  les  formes des  parties  réelle  et 
imaginaire du courant ainsi que leurs points de croisement. 
Pour  y  parvenir,  l’étape  suivante  consiste  à  optimiser  les  cinq  paramètres  les  plus 









Grâce  à  l’application  de  cet  algorithme,  chaque  paramètre  est  ajusté  par  une  boucle 
d’optimisation  afin  de  trouver  la  meilleure  correspondance  entre  les  courants  simulé  et 
expérimental. La Figure IV‐34 montre le résultat final optimisé lors de la quatrième étape de la 
calibration du modèle thermique.  

















 Réel  Imag - Iexp






















Etape 4 :  Optimisation  par  la  méthode  d’identification  de  paramètres  sur  les  cinq 
paramètres  les  plus  significatifs  ou  influents  pour  obtenir  la  meilleure 
correspondance entre le courant simulé et lʹexpérimental 
A  titre  dʹexemple,  dans  le  cas  du  PEN  de  20	μ݉  d’épaisseur,  métallisé  sur  sa  face 
supérieure  par  une  couche  d’or  de  150	݊݉  et  soumis  à  200	ܸ  (10	ܸ݇/݉݉),  nous  pouvons 
considérer  que  les  valeurs  identifiées  obtenues  sont  cohérentes.  Les  modifications  des 
paramètres ajustés sont listés étape par étape dans le tableau récapitulatif Tab. IV‐2.   














ܲ݀݅݋݀݁ (mW)  19  7,34  7,13  10,23 
߯ܽ݅ݎ (Wm‐1K‐1)  0,026  ‐  ‐  0,017 
ܦݐܲܧܰ  (x10‐7 m2s‐1)  1,76  ‐  ‐  1,52 
݄݁ݑ݈݅݁ (μm)  2  6  6  7,2 
BP (kHz)  40  ‐  ‐  400 
Pour évaluer quantitativement lʹimpact de lʹoptimisation, il est nécessaire de comparer les 
données obtenues lors de ce processus (étape 4) avec les données obtenues juste avant (étape 3). 




de  la  cellule  de  mesure  (F)LIMM,  il  est  assez  remarquable  que  l’erreur  constatée  sur  ce 
coefficient soit dans une gamme d’erreurs acceptables expérimentalement.  
Les  autres  coefficients  sont  également  donnés  avec  une  erreur  acceptable  lors  de 
l’optimisation :  le  coefficient de diffusion  thermique du PEN	ܦݐ  à 13,6	%  et  le  coefficient de 






Il  est  important  de  préciser  que  le  jeu  de  paramètres  nʹest  pas  fixe  et  dépend  de  la 
structure  à  tester  et/ou  de  son  environnement,  cʹest‐à‐dire  que  le  nombre  de  paramètres  et 
lʹimportance de leur influence pourrait varier, cependant la méthode à appliquer sera la même. 
Dans  notre  cas,  après  maints  tests  de  simulation,  la  sélection  et  lʹordre  dʹinfluence  des 






Les  évolutions  du modèle  thermique  utilisé  pour  accéder  à  la  distribution  de  charge 
d’espace ou de la polarisation à partir des courants (F)LIMM sont justifiées en premier lieu par 
les modifications expérimentales de la cellule de mesure. Ces modifications entraînent à chaque 
fois  la  résolution des équations de  la  chaleur, ainsi  il a été décidé de développer un modèle 
s’appuyant sur une approche de type quadripôle permettant d’évaluer l’apport de chaleur, les 
flux de chaleur et  la  température dans chaque couche modélisant  l’environnement  thermique 
de l’échantillon. Le développement de la mesure (F)LIMM sous champ permet maintenant de 




chaleur  sur  la  face  arrière  de  l’échantillon  ont  permis  d’obtenir  une  bonne  correspondance 









 MISE  EN  ŒUVRE  ET  RESULTATS 











thermique  complète de  l’environnement  thermique de  l’échantillon,  a permis de développer 
une procédure de calibration complète, introduite au chapitre précédent. 
Dans  ce  chapitre, des mesures  et des  simulations de  courant  (F)LIMM pour différents 
matériaux  à  différentes  épaisseurs  sont  présentées  afin  de  confirmer  la  validité  du modèle 
thermique et de la procédure de calibration utilisés. 
Enfin, une mesure de charge d’espace dans un échantillon de polypropylène bi‐orientée 





est  réalisée  sur un échantillon apolaire  (݌ሺݖሻ ൌ 0) et non  chargé  (ܧ݅ ൌ 0)  soumis à une  faible 
tension,  lʹexpression  du  courant  (F)LIMM  sous  tension  (Eq.  III‐3)  se  réduit  à  lʹéquation 
suivante : 
  ܫሺ݂ሻ ൌ ݆2ߨ݂ ܵܮන൬െሺߙݖ െ ߙߝሻߝ
ܸ݄ݐ




 Grâce  au  spectre  de  courant  pyroélectrique  qui  dépend  directement  de  la  tension 










lʹéchantillon  a  été  soumis  à des  tensions ܸ݄ݐ de 0	ܸ, ൅250	ܸ  et െ250	ܸ. L’analyse de  ceux‐ci 
(Figure V‐1) montre que lorsque ܸ݄ݐ ൌ 0	ܸ, ܫሺ݂ሻ ൌ 0 quelque soit ݂, donc lʹéchantillon peut donc 
être considéré comme vierge ሺܧ݅ ൌ 0ሻ et non polaire (݌ሺݖሻ ൌ 0).  
















 Réel  Imag - Iexp /       0 V
 Réel  Imag - Iexp / +250 V




Pour  les  polarisations  sous  േ250	ܸ,  soit  un  champ  électrique  externe  appliqué  de 





Puis,  nous  avons  souhaité  confronter  la  réponse  de  différents  matériaux  de  même 







Toujours dans  lʹobjectif de valider  le nouveau banc  (F)LIMM  sous  champ, nous  avons 
comparé  les  courants  acquis  sous േ500	ܸ  (േ20	ܸ݇/݉݉)  pour  quatre  échantillons  de même 




été  introduite  entre  lʹéchantillon  et  lʹélectrode  arrière  de  mesure  pour  favoriser  le  contact 
thermique. 
















 Réel  Imag - Iexp / -500 V (1)
 Réel  Imag - Iexp / -500 V (2)
 Réel  Imag - Iexp /  500 V (1)  

























 Réel  Imag - Iexp / -500 V (1)
 Réel  Imag - Iexp / -500 V (2)
 Réel  Imag - Iexp /  500 V (1)





















 Réel  Imag - Iexp / -500 V (1)
 Réel  Imag - Iexp / -500 V (2)
 Réel  Imag - Iexp /  500 V (1)
























 Réel  Imag - Iexp / -500 V (1)
 Réel  Imag - Iexp / -500 V (2)
 Réel  Imag - Iexp /  500 V (1)




Les  courants  ainsi  obtenus  (Figure  V‐2,  Figure  V‐3,  Figure  V‐4,  Figure  V‐5)  sont 
caractéristiques de chaque matériau. Pour  les  films de PEN  (Figure V‐2), PET  (Figure V‐3) et 
FEP  (Figure  V‐4)  leur  formes  de  courants  sont  similaires  et  leur  niveaux  des  signaux  sont 
faibles de  lʹordre de 1	݌ܣ. Cependant, pour  le PEN  (Figure V‐2) et  le PET  (Figure V‐3)  leurs 
points de  croisements des parties  réelles  et  imaginaires de  chaque  courant varient  entre 8 à 
14	ܪݖ en  fonction de  la polarisation appliquée  (en polarisation positive 57	ܪݖ pour  le PEN et 
60	ܪݖ pour le PET, en polarisation négative 65	ܪݖ pour le PEN et à 74	ܪݖ pour le PET). Pour le 






Matériau  FEP  PET  PEN  PE 
ܦݐ		൫݉2 ݏ⁄ ൯x10ି7  0,77  1,75  1,76  2,17 









comme mentionné  plus  haut  dans  ce  chapitre,  la  symétrie  est  signe  dʹune  non‐injection  de 
charge. Nos quatre échantillons nʹont donc pas été chargés par injection lors de ce test. 
V.1.1.2 Influence de lʹépaisseur du film 
Afin d’illustrer  l’influence de  l’épaisseur de  l’échantillon sur  le courant  (F)LIMM, deux 
échantillons  de  PEN  dʹépaisseurs  différentes  (12  et  25	μ݉),  conditionnés  de  la même  façon 
(métallisation supérieure dʹor de 150	݊݉) et soumis au même champ électrique 5	ܸ݇/݉݉, ont 
été mesurés. 

















 Réel  Imag - Iexp / PEN 25 µm soumis à 5 kV/mm 














Ainsi, dans  les mêmes  conditions de  caractérisation, pour deux  échantillons de même 
nature, plus  lʹéchantillon est  fin, plus  lʹamplitude des  courants est  importante, en particulier 
pour les hautes fréquences. 
V.1.2 Calibration sur PEN 
Toutes  les mesures  présentées  dans  les  chapitres  III  et  IV,  ainsi  que  dans  les  sections 
















Le  poly(naphtalate  dʹéthylène)  ou  PEN  est  un  polyester  qui  possède  un  double  cycle 








Dans  lʹindustrie,  ce  polymère  a  beaucoup  dʹapplications  très  variées.  Par  exemple,  ce 
matériau  est  utilisé  comme  isolant  électrique  de  classe  F  (opérationnel  jusquʹà  155°C), mais 






Propriétés  ݊ܲܧܰ  ߯ܲܧܰ ሺܹ ݉.ܭ⁄ ሻ ܦݐ ܲܧܰ ൫݉2 ݏ⁄ ൯  ߝܲܧܰ 
Film de PEN  1,52  0,24  1,7647 x10ି7  2,3 
avec ݊ܲܧܰ lʹindice optique de réfraction du PEN. 
V.1.2.2 Première phase de la calibration: conditions initiales 

















Une  fois  les  conditions  initiales  établies,  pour  faire  correspondre  les  courants  simulés 
avec  les expérimentaux,  la puissance de  la diode  laser est ajustée afin à ramener  les courants 
expérimentaux et simulés à un niveau comparable. 
 Ainsi, après la simulation initiale, un pré‐ajustement de la puissance permet dans chaque 
cas de réduire  lʹécart dʹamplitude. Puis, en modifiant dans  le modèle  lʹépaisseur de  la couche 
dʹhuile  de  silicone,  il  est  possible  de  décaler  le  point  de  croisement  des  parties  réelle  et 
imaginaire du  courant,  comme montré dans Figure V‐11 à Figure V‐14  (pages 159‐160). Une 
fois  que  les  points  de  croisement  se  superposent  au mieux,  nous  pouvons  passer  à  lʹétape 
suivante. 
V.1.2.4 Troisième phase de  la  calibration:  réajustement de  la puissance par  la méthode des 
moindres carrés 







Dans  cette dernière  étape, notre méthode dʹidentification des paramètres basée  sur  les 
algorithmes d’optimisation de Levenberg‐Marquardt [Marquardt 1963], introduite dans le chapitre IV, 
est appliquée. Elle permet dʹaffiner  la similitude entre  les courbes  théorique et expérimentale 
en variant les cinq paramètres les plus influents, à savoir : la puissance de la diode laser ܲ݀݅݋݀݁, 








Il  faut  noter  quʹindépendamment  de  lʹépaisseur  de  chaque  échantillon,  le  modèle 
thermique permet de simuler les courants (F)LIMM sous champ avec une bonne précision. 


















 Réel  Imag - Iexp
 Réel  Imag - Isim
 
Figure V‐7 PEN ૛૞	μ࢓ sous ૛૞૙	ࢂ (étape 1) 
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 Réel  Imag - Iexp
 Réel  Imag - Isim
 
Figure V‐9 PEN ૚૛	μ࢓ sous ૚૛૙	ࢂ (étape 1) 
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Figure V‐11 PEN ૛૞	μ࢓ sous ૛૞૙	ࢂ (étape 2) 
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 Réel  Imag - Isim
 
Figure V‐13 PEN ૚૛	μ࢓ sous ૚૛૙	ࢂ (étape 2) 
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Figure V‐15 PEN ૛૞	μ࢓ sous ૛૞૙	ࢂ (étape 3) 
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 Réel  Imag - Isim
 
Figure V‐17 PEN ૚૛	μ࢓ sous ૚૛૙	ࢂ (étape 3) 
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 Réel  Imag - Isim
 
Figure V‐19 PEN ૛૞	μ࢓ sous ૛૞૙	ࢂ (étape 4) 
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 Réel  Imag - Isim
 
Figure V‐21 PEN ૚૛	μ࢓ sous ૚૛૙	ࢂ (étape 4) 
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ܲ݀݅݋݀݁ (mW)  19  9,13  8,92  12 
߯ܽ݅ݎ (Wm‐1K‐1)  0,026  ‐  ‐  0,017 
ܦݐܲܧܰ (x10‐7 m2s‐1)  1,76  ‐  ‐  1,54 
݄݁ݑ݈݅݁ (μm)  2  6  6  5,64 







ܲ݀݅݋݀݁ (mW)  19  7,34  7,13  10,23 
߯ܽ݅ݎ (Wm‐1K‐1)  0,026  ‐  ‐  0,017 
ܦݐܲܧܰ (x10‐7 m2s‐1)  1,76  ‐  ‐  1,59 
݄݁ݑ݈݅݁ (μm)  2  6  6  7,2 







ܲ݀݅݋݀݁ (mW)  19  7,93  7,83  11 
߯ܽ݅ݎ (Wm‐1K‐1)  0,026  ‐  ‐  0,017 
ܦݐܲܧܰ (x10‐7 m2s‐1)  1,76  ‐  ‐  1,45 
݄݁ݑ݈݅݁ (μm)  2  3  3  2,6 







ܲ݀݅݋݀݁ (mW)  19  5,92  5,89  8,9 
߯ܽ݅ݎ (Wm‐1K‐1)  0,026  ‐  ‐  0,017 
ܦݐܲܧܰ (x10‐7 m2s‐1)  1,76  ‐  ‐  1,44 
݄݁ݑ݈݅݁ (μm)  2  2,3  2,3  1,9 




la  couche  dʹhuile  de  silicone  sont  les  deux  paramètres  les  plus  influents  sur  le  modèle 
thermique. Le premier paramètre affecte  lʹamplitude du signal, et en  le modifiant,  il nous est 
possible  dʹajuster  lʹamplitude  des  courants  simulés.  La  valeur  de  la  puissance  est  une 
conséquence  directe  des  différentes  atténuations  subies  par  le  faisceau  laser  lors  de  son 
parcours (le chemin optique suivi à la sortie du microscope, nature des électrodes en or dont les 







influence  sur  la  fréquence  de  croisement  des  parties  réelle  et  imaginaire  du  courant,  mais 
également sur leur forme. Cette couche a été introduite pour assurer le contact thermique entre 
le  matériau  diélectrique  et  la  face  arrière  de  mesure  en  laiton,  et  la  modification  de  son 
épaisseur entraîne un changement dans la diffusion de la chaleur dans lʹéchantillon, modifiant 
en conséquence la forme du courant (F)LIMM.  
Un  autre  point  à  aborder  dans  cette  analyse  est  lʹinfluence  croisée  de  lʹépaisseur  de 
lʹéchantillon  et  de  sa  diffusivité  thermique  sur  la  forme  des  courants.  L’épaisseur  de 
l’échantillon  étant  mesurable  avec  une  précision  de  l’ordre  du  micron,  il  a  été  choisi 
d’optimiser la diffusivité thermique dans la méthode dʹidentification de paramètres.  
  Enfin, dans  le  tableau  récapitulatif  suivant, nous  constatons que  les valeurs  obtenues 
lors de la phase dʹoptimisation (phase 4) sont cohérentes par rapport aux conditions initiales.  
Tab.  V‐4 Comparatif des valeurs optimisées en fonction des différentes épaisseurs sur PEN sous ૚૙	࢑ࢂ/࢓࢓ 
Epaisseur (μ݉ሻ  25  20  12  6 
݈ܲܿܽ	ሺܹ݉ሻ  12  10,23  11  8,9 
ܦݐ	ܲܧܰ	൫݉2 ݏ⁄ ൯x10ି7  1,54  1,59  1,45  1,44 
߯ܽ݅ݎ	ሺܹ ݉.ܭ⁄ ሻ  0,017  0,017  0,017  0,017 
݄݁ݑ݈݅݁	ሺμ݉ሻ  5,6  7,2  2,6  1,9 
ܤܲ	ሺ݇ܪݖሻ  400  400  88  30 
ܥé݄ܿ	ሺ݌ܨሻ  164  204  341  681 
 
En  comparant  les  résultats  obtenus,  nous  remarquons  que  lʹécart  entre  les  valeurs 
obtenues pour la puissance absorbée ݈ܲܿܽ, la diffusivité thermique du PEN ܦݐet la conductivité 










Un même  jeu de paramètres, à quelques pourcents près, permet de  simuler  le  courant 
(F)LIMM  pour  des  échantillons  dʹépaisseur  différente.  Ainsi,  cette  méthode  de  calibration 
semble être robuste. Les valeurs obtenues pour certains paramètres, comme la conductivité de 
lʹair ߯ܽ݅ݎ	 ou  le coefficient de diffusion  thermique du PEN ܦݐ pour  les différentes épaisseurs, 
sont identiques ou quasi‐identiques. 
Un autre paramètre qui dépend directement de lʹépaisseur de lʹéchantillon est la capacité 
électrique de  lʹéchantillon, qui est  liée à  la géométrie et aux caractéristiques du matériau. La 






La  bande passante de détection  est  réduite non  seulement par  la protection  électrique 
mais aussi par la bande passante du préamplificateur, qui ne peut pas conditionner la capacité 
de  source  supérieure à 1	݊ܨ. Ainsi,  il n’est pas  illogique de voir  la bande passante  identifiée 
varier avec la capacité de l’échantillon. 
Enfin,  la  variation  de  lʹépaisseur  dʹhuile  de  silicone  est  principalement  due  au  fait 






Le  protocole  de mesure  appliqué,  ainsi  que  les  résultats  sur  la  calibration  du modèle 














Dans  sa  structure  chimique,  le  polypropylène  (Figure  V‐23)  possède  un  carbone 
asymétrique  et  lʹarrangement du groupe méthyle  lors de  la polymérisation peut  alterner de 
part et dʹautre de  sa  séquence macromoléculaire, aboutissant ainsi à des  taux de  cristallinité 
différents. Selon le type de catalyseur utilisé, trois différentes structures peuvent être produites 
avec différents pourcentages de cristallinité : le polypropylène isotactique (taux de tacticité de 
ൎ 95	%),  le  polypropylène  syndiotactique  (faible  taux  de  cristallinité)  et  le  polypropylène 
atactique  (complètement  amorphe).  La  différence  entre  ses  trois  structures  est  que  tous  les 












physicochimiques,  telles que  la  résistance mécanique ou  la constante diélectrique, mais aussi 
modifie les propriétés thermoplastiques, telles que la température de fusion ou la température 
de dégradation [Rault 2002]. 
Au  niveau  des  propriétés  thermiques,  ce  polymère  thermoplastique  semi‐cristallin 
présente  de  longues  chaînes  très  sensibles  à  tout  apport  calorifique  qui  peut  entraîner  leur 
déformation  plus  ou  moins  importante  en  fonction  de  la  chaleur  apportée.  A  température 
ambiante,  le  PP  présente  des  propriétés  caoutchouteuses  en  raison  de  sa  température  de 
transition  vitreuse  négative  (ܶ݃ ൌ െ10	°ܥ).  Aussi,  selon  la  nature  et  la  composition  de  sa 




matière sont des paramètres structurels  influents. Par exemple,  lorsque  le  taux de cristallinité 











film  soit non  étiré  ou bi‐étiré  [Makdessi  2014]. En  réalité,  il possède des dipôles permanents mais 
suffisamment faibles pour quʹil se comporte et soit considéré comme un matériau non polaire 
[Curtis 1960, 1962, Seguin 1997]. 
Dans  le  domaine  du  génie  électrique,  ce  matériau,  avec  ses  très  bonnes  propriétés 








Plus  particulièrement,  dans  la  fabrication  de  condensateurs  tout  film  et  notamment  à 
films métallisés,  les  progrès  les  plus  significatifs  ont  été dus  à  lʹintroduction du  PP  comme 
matériau  diélectrique  pour  les  applications  en  basses  tensions  (൏ 400	ܸ݂݂݁).  Pour  les 
applications  moyenne  et  haute  tension,  lʹapparition  de  films  de  PP  rugueux  a  permis 






Densité  ݃ ܿ݉3⁄   0,9 
Indice de réfraction  ‐  1,49 
Chaleur spécifique  ܬ ݇݃. ܭ⁄   1700‐1900 
Coefficient dʹexpansion thermique  ݔ10ି6ܭି1  100‐180 
Conductivité thermique à 23 °ܥ  ܹ ݉.ܭ⁄   0,1‐0,22 
Constantes diélectrique à 1 ܯܪݖ  ‐  2,2‐2,6 
Facteur de dissipation à 1 ܯܪݖ  ‐  0,0003‐
0,0005 
Résistance diélectrique  ܸ݇ ݉݉⁄   30‐40 
Les propriétés du matériau sous forme de film 
Facteur de dissipation à 1 ܯܪݖ  ‐  0,0003 




lʹéchantillon  a  été  métallisé  avec  le  pulvérisateur  cathodique  Edwards,  par  une  électrode 








Pour  construire  notre  protocole  de  mesure,  nous  avons  utilisé  une  distribution 









La  partie  calibration  est  constituée  de  trois  premières mesures  à  0	ܸ  pour  évaluer  les 
conditions  initiales de charge de  lʹéchantillon et  le bruit  inhérent au système de mesure. Ces 
mesures  sont  aussi  nommées  ʺblankʺ.  Ensuite  nous  avons  réalisé  trois mesures  consécutives 
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chacune,  de  sorte  à  pouvoir  suivre  lʹévolution  de  la  charge  pendant  une  heure.  Ainsi,  le 
protocole de mesure dure 10݄ et celui de  la calibration 1݄40. Au total,  il faut un peu plus de 
12݄  (Figure V‐25)  pour  réaliser  le  protocole  en  entier de  69 mesures  (Figure V‐26)  avec  63 
fréquences par mesure. 
V.2.2.2 Calibration du modèle thermique appliqué au BOPP 
Lors  de  la  calibration  du  modèle  thermique,  nous  avons  appliqué  la  procédure 
développée en quatre étapes au courant (F)LIMM mesuré sous 100	ܸ.  

















 Réel  Imag - Iexp / 100 V
 Réel  Imag - Isim / 100 V
 
Figure V‐27 Simulation vs Expérience: étape 3 de  la méthode de calibration. Courant  (F)LIMM sur un  film de 







de  pré‐ajustement  des  courants  simulés  (étapes  1  à  3),  a  permis  de  ramener  le  niveau  des 
amplitudes  simulées proches des valeurs  expérimentales. Les points de  croisement  entre  les 





conductivité  thermique  de  lʹair,  ݄݁ݑ݈݅݁  lʹépaisseur  de  la  couche  dʹhuile  de  silicone  et  ܤܲ  la 
fréquence  de  coupure  du  système.  Le  résultat  final  de  la  calibration  du  courant  simulé  est 
montré sur la Figure V‐28. 

















 Réel  Imag - Iexp / 100 V
 Réel  Imag - Icalib / 100 V
 
Figure V‐28 Simulation vs Expérience: étape 4 de  la méthode de calibration. Courant  (F)LIMM sur un  film de 









Une  fois  la  calibration  obtenue,  nous  utilisons  le  modèle  thermique  calibré  pour  le 
traitement lors de la déconvolution. 
V.2.2.3 Courant (F)LIMM sous champ 
Pour  suivre  lʹévolution  en  temps du  courant  (F)LIMM  acquis  sous  champ pendant  les 
cinq  paliers de polarisation  allant de  1	ܸ݇  à    2,6	ܸ݇ par pas de  400	ܸ  avec  six mesures par 
palier, nous  avons  choisi de montrer  les dernières  acquisitions pour  chaque palier  (i.e.  la 6݁ 
acquisition par palier). 






















 Réel  Imag - Iexp / 1 kV (6)
 Réel  Imag - Iexp / 1,4 kV (6)
 Réel  Imag - Iexp / 1,8 kV (6)
 Réel  Imag - Iexp / 2,2 kV (6)
 Réel  Imag - Iexp / 2,6 kV (6)
 
Figure  V‐29  Comparatif  des  courants  expérimentaux  (F)LIMM  sous  champ  sur  un  film  de  BOPP  ૚૙	μ࢓ 
dʹépaisseur métallisé par une électrode  supérieure dʹor de ૚૞૙	࢔࢓ et  soumis à ૚	࢑ࢂ, ૚, ૝	࢑ࢂ, ૚, ૡ	࢑ࢂ, ૛, ૛	࢑ࢂ et 
૛, ૟	࢑ࢂ. En symboles pleins sont affichés বሺࡵሻ et en symboles creux ণሺࡵሻ 



























 Réel  Imag - Iexp / 0 V après 1 kV (6)
 Réel  Imag - Iexp / 0 V après 1,4 kV (6)
 Réel  Imag - Iexp / 0 V après 1,8 kV (6)
 Réel  Imag - Iexp / 0 V après 2,2 kV (6)
 Réel  Imag - Iexp / 0 V après 2,6 kV (6)
 
Figure V‐30 Courants expérimentaux (F)LIMM sous champ acquis lors de la dépolarisation (ࢂࢎ࢚ ൌ ૙ࢂ) ou volt‐off 





notre  équipe  [Petre  2004,  Bouchareb  2014],  il  nous  a  été  possible  dʹaccéder  à  la  distribution  de  champ 
électrique interne et de charge dʹespace en fonction de lʹépaisseur de lʹéchantillon. Cependant, 












tension  variant  de  1	ܸ݇  à  1,8	ܸ݇  lʹéchantillon  subit  une  injection  dʹhomo‐charges  (charges 
positives). Mais pour une tension appliquée de 2,2	ܸ݇ et de 2,6	ܸ݇ il y a une injection dʹhétéro‐
charges  (charges  négatives),  cʹest‐à‐dire  quʹil  y  a  un  changement  de  régime  dʹinjection  en 
fonction de lʹintensité de la tension appliquée. 













 0 V après 1 kV (6)
 0 V après 1,4 kV (6)
 0 V après 1,8 kV (6)
 0 V après 2,2 kV (6)
 0 V après 2,6 kV (6)
 
Figure V‐31 Profils de charge dʹespace en phase de dépolarisation (ࢂࢎ࢚ ൌ ૙	ࢂ) ou volt‐off qui a suivi chaque phase 


























 0 V après 1 kV (6)
 0 V après 1,4 kV (6)
 0 V après 1,8 kV (6)
 0 V après 2,2 kV (6)
 0 V après 2,6 kV (6)
 
Figure V‐32 Profils de champ électrique interne en phase de dépolarisation (ࢂࢎ࢚ ൌ ૙	ࢂ) ou volt‐off après chaque 
phase de polarisation de ૚	࢑ࢂ, ૚, ૝	࢑ࢂ, ૚, ૡ	࢑ࢂ, ૛, ૛	࢑ࢂ et ૛, ૟	࢑ࢂ sur un film de BOPP ૚૙	μ࢓ dʹépaisseur métallisé 
par une électrode supérieure dʹor de ૚૞૙	࢔࢓ 
En condition de dépolarisation,  la distribution du champ électrique  interne est  illustrée 
sur  la Figure V‐32. La distribution du  champ  électrique  interne  est bien plus  importante  en 
surface pour les charges obtenues sous 2,2	ܸ݇ et de 2,6	ܸ݇. 
V.2.2.4.2 Cartographie de la charge dʹespace 
Pour  suivre  visuellement  lʹévolution  de  la  charge  dʹespace  dans  toute  lʹépaisseur  de 
lʹéchantillon,  une  cartographie  de  la  charge  dʹespace  est  donnée  sur  la  Figure  V‐33.  Elle 
représente  lʹévolution de  la charge en  fonction de  lʹépaisseur de  lʹéchantillon et de  la  tension 








polarisation constitué de différentes phases sous tension (૚	࢑ࢂ, ૚, ૝	࢑ࢂ, ૚, ૡ	࢑ࢂ, ૛, ૛	࢑ࢂ et ૛, ૟	࢑ࢂ) alternées avec 
les phases respectives de dépolarisation  (ࢂࢎ࢚ ൌ ૙	ࢂ). Mesures réalisées sur un film de BOPP ૚૙	μ࢓ dʹépaisseur 
métallisé par une électrode supérieure dʹor de ૚૞૙	࢔࢓ 
Comme annoncé précédemment, nous avons choisi de nʹexploiter en déconvolution que 
les  données  acquises  en  dépolarisation.  La  Figure  V‐33  montre  une  première  cartographie 
obtenue avec déconvolution sur paliers en modes polarisation et dépolarisation.  
Nous observons que lors de la polarisation, il y a une forte présence de charges positives 

















  Numéro d acquisition
 
 
























dépolarisation  (ࢂࢎ࢚ ൌ ૙	ࢂ) où  les différentes phases de polarisation  (૚	࢑ࢂ, ૚, ૝	࢑ࢂ, ૚, ૡ	࢑ࢂ, ૛, ૛	࢑ࢂ et ૛, ૟	࢑ࢂ) ont 
été soustraites. Mesure réalisée sur un film de BOPP ૚૙	μ࢓ dʹépaisseur métallisé par une électrode supérieure 
dʹor de ૚૞૙	࢔࢓ 












Puis,  nous  avons  appliqué  un  protocole  de  polarisation  et  de  dépolarisation  sur  un 
échantillon  de  polypropylène  bi‐orienté  de  10  microns.  Les  courants  (F)LIMM  ont  été 
enregistrés pendant toute la durée du protocole à la fois pendant les périodes de polarisation et 
de  dépolarisation.  Après  calibration,  les  charges  d’espace  ont  pu  être  obtenues  montrant 
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Les  matériaux  diélectriques,  lorsqu’ils  sont  soumis  à  des  contraintes  externes  et  en 
particulier sous l’action d’un champ électrique, accumulent des charges électriques provoquant 
la  distorsion  du  champ  électrique  interne.  Ces  charges  d’espace,  aux  origines  multiples, 
contribuent à l’accélération du vieillissement électrique de ces matériaux et peuvent conduire à 
leur rupture diélectrique. 
Aujourd’hui,  dans  de  nombreux  domaines,  nous  pouvons  constater  une  tendance 
continue  vers  une  miniaturisation  accrue  des  composants  électriques  et  électroniques  pour 
réduire,  en  particulier,  les  coûts  de  production.  Cette  miniaturisation  s’accompagnant  en 
général  d’une  augmentation  des  contraintes  thermiques  et  électriques,  les  matériaux 
diélectriques utilisés au sein de ces composants sont alors soumis à de forts champs électriques 





Afin d’étudier  le comportement des diélectriques  sous  forme de  films de  l’ordre de 10 
micromètres  d’épaisseur  sous  champ,  la  méthode  (F)LIMM  était  la  meilleure  candidate  en 
termes de  résolution  spatiale mais présentait  l’inconvénient de  ne  pas  pouvoir  appliquer  la 




transmission d’énergie  est  abordée,  justifiant  ainsi  les  travaux menés depuis plus de 40  ans 
pour mesurer la charge d’espace. Il est montré à travers les différentes techniques, thermiques 
ou acoustiques, que la mesure de la charge d’espace reste un sujet de recherche d’actualité au 







(F)LIMM.  Ainsi,  le  principe  de  fonctionnement  de  la  méthode,  de  la  génération  à  la 
déconvolution  du  signal  est  décrit  et  les  différentes  évolutions  de  la  technique  au  sein  du 
laboratoire Laplace depuis  les années 2000 sont détaillées. Les premières mesures de courant 
(F)LIMM  sous  champ  ont  été  réalisées  en  2009  par  la  méthode  du  double  condensateur, 
méthode  initiée  par  l’équipe  du  professeur  Toureille  à  Montpellier,  mais  une  mesure 
simultanée à l’application de tension n’était pas envisageable en raison des risques importants 
pour  l’instrumentation  en  cas  de  rupture  diélectrique  de  l’échantillon.  Cela  justifie  les 
développements présentés au chapitre 3. 
Ce  chapitre  3  présente  donc  les  modifications  expérimentales  apportées  au  banc  de 












avec  les  charges  électriques  pour donner  le  courant  (F)LIMM. Un  traitement mathématique 
permet par la suite, à partir de la modélisation du gradient thermique et du courant mesuré, de 
remonter  à  la  densité  de  charge.  Après  un  rapide  tour  d’horizon  des  différents  modèles 
thermiques  développés,  un  nouveau  modèle  basé  sur  une  formulation  matricielle  liant  les 
températures et  les flux de chaleurs aux deux surfaces d’un échantillon plan a été proposé. Il 







ajuster  au mieux  les  paramètres  physiques  les  plus  influents  dans  le modèle,  une méthode 
d’identification  de  paramètres  s’appuyant  sur  trois  phases  de  pré‐ajustement  et  une  phase 
d’optimisation a été mise au point. Ces quatre étapes permettent au final de calibrer totalement 
et de manière satisfaisante le modèle thermique. 
Au  chapitre 5,  le modèle  thermique  et  la procédure de  calibration  sont  testées  sur des 
échantillons  de  nature  et  d’épaisseurs  différentes.  Il  a  ainsi  pu  être  montré  que  le  modèle 
thermique  permet de  simuler  le  signal  (F)LIMM  sous  champ  sur  trois décades  et  pour  une 
gamme d’épaisseur de 8 à 25 microns avec un jeu de paramètres quasi‐identiques. Finalement, 
le  dispositif  mis  au  point  est  utilisé  pour  suivre  l’évolution  de  la  charge  interne  pendant 
l’application  du  champ  électrique  à  un  échantillon  de  polypropylène  bi‐orienté.  Dans  un 
premier temps, le modèle thermique est calibré à partir des courants mesurés en appliquant un 
faible  champ  électrique  n’injectant  pas  de  charge  au  sein  de  l’échantillon.  Par  la  suite,  des 
tensions allant de 1	ܸ݇ jusqu’à 2,6	ܸ݇ par paliers de 400	ܸ ont été appliquées à l’échantillon et 
les  signaux pendant  les périodes de polarisation  et de dépolarisation ont  été  enregistrés. Le 
rapport  signal  sur  bruit  étant  défavorable,  seuls  les  courants  pendant  la  phase  de 
dépolarisation  ont  pu  être déconvolués  et  la  charge d’espace  obtenue. Les  cartographies de 
charge d’espace montrent l’injection de charges négatives à la cathode avec un transport de ces 
charges vers l’anode. 
























L’interface  est  divisée  en  quatre  blocs,  dont  leur  rôle  est le  suivant :  le  premier  bloc 
permet  de  donner  la  géométrie  et  la  constitution  de  la  structure  thermique  à  étudier,  le 
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TITLE: Space charge measurements by the (F)LIMM   method  : towards a characterization   subjected 
to an external DC electric field 
ABSTRACT  : Solid dielectrics are basic elements of most  insulations used  in devices or systems  in 
electrical  engineering  or  in  power  electronics. Mainly  due  to  current  trends  in  downsizing,  these 
insulations being subjected to increasing stresses (electrical, mechanical or thermal) may degrade and 










remained  the only way of space charge  investigations  for quite a while. New developments became 
necessary in order to provide answers to the industry for which a characterization close to the actual 
conditions of use was lacking.  
For  this purpose, an on‐line version of  the conventional  (F)LIMM set‐up was developed.  It allows a 
measurement of the (F)LIMM current when simultaneously a DC bias field is applied to the sample. 
This development presents,  apart  from  allowing  an  in‐situ  and on‐line  analysis,  another  important 
advantage, namely the possibility for assessing or calibrating the temperature profile.  




















cause  des  tendances  à  la  miniaturisation,  ces  isolants  sont  soumis  à  des  contraintes  sans  cesse 
croissantes (électriques, mécaniques et thermiques) qui peuvent dégrader ou induire un vieillissement 
prématuré des diélectriques. Ceci peut  conduire  à  la défaillance  ou  à un  claquage de  la  structure, 
phénomènes qui  l’on doit prendre en compte et étudier. De manière plus précise,  la charge globale 
stockée  à  l’intérieur  du  matériau  diélectrique,  généralement  dénommée  charge  d’espace,  est 
directement  liée  à  ces  processus  de  dégradation.  Ainsi,  il  devient  alors  nécessaire  d’analyser  le 
comportement de  la  charge d’espace  lorsque  le matériau  est  contraint dans des  conditions proches 
d’un environnement réel d’utilisation. 
Parmi  les  techniques  existantes,  la  (F)LIMM  est  une méthode  thermique  dédiée  à  l’analyse  de  la 
charge  d’espace  dans  des  fines  couches  diélectriques  (avec  une  épaisseur  comprise  entre  5μm  et 
50μm), avec la possibilité de réaliser des cartographies en 3‐D lorsque le faisceau laser est focalisé à la 
surface  de  l’échantillon  étudié.  Les  premières  caractérisations  par  cette  technique  étaient  liées  à  la 
détermination  de  la  distribution  de  la  charge  d’espace  dans  des  films  minces  qui  avaient  été 
préalablement  soumis  à  un  champ  électrique  continu,  puis  analysés  hors  tension  (volt‐off).  Cette 
procédure dite   « off‐line »,   et mise en œuvre pendant  la dépolarisation de  l’échantillon, est  restée 
longtemps  la seule façon d’analyser  la charge d’espace. De nouveaux développements sont devenus 




l’application  d’un  champ  électrique  continu  externe  sur  l’échantillon.  Outre  la  mesure  in‐situ  et 




testée.  Ainsi,  la  simulation  les  courants  (F)LIMM  devient  possible  et  l’on  constate  une  bonne 
adéquation  avec  les  courants  expérimentaux  enregistrés.  Enfin,  quelques  applications  à  des  films 
polymères  minces  en  PEN  et  en  PP  sont  décrites.  Les  résultats  obtenus  prouvent  alors  que  ces 
évolutions  expérimentales  et  théoriques  sont  efficaces  pour  l’étude du  comportement de  la  charge 
d’espace « sous tension ». 
MOTS‐CLES :  (F)LIMM,  charge  dʹespace,  diélectriques,  mesure  sous  champ  DC,  modélisation 
thermique, calibration thermique 
 
   
